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Op 30 maart 1980 overleed een van de bekendste Nederlandse fysici, Prof. 
Dr. CJ. Gorter, oud hoogleraar-directeur van het Kamerlingh Onnes La- 
boratorium te Leiden. 

De uitzonderlijke positie die Gorter, ook organisatorisch, in de Nederland- 
se fysische wereld in de jaren 1945 tot 1973 heeft ingenomen, is de reden 
geweest dat de redactie heeft besloten met een speciaal ‘Gorter-nummer’ 
uit te komen. In het voor u liggende nummer wordt een aantal gebieden 
van natuurkundig onderzoek beschreven, die in belangrijke mate door zijn 
toedoen tot stand zijn gekomen of sterk zijn gestimuleerd. 

Bij de totstandkoming hiervan heeft de redactie in belangrijke mate gepro- 
fiteerd van de adviezen van Prof. W.J. Huiskamp. Bij het doorlezen van dit 
nummer zal het u hopelijk ook duidelijk worden welk een belangrijk en 
veelzijdig fysicus C.J. Gorter is geweest. 


A. van der Woude 
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C.J. Gorter, 
Nederlands fysicus 
1907-1980 


Professor C.J. Gorter werd geboren in 
Utrecht op 14 augustus 1907, en doorliep 
het Nederlands Lyceum in Den Haag. Hij 
studeerde wis- en natuurkunde te Leiden 
van 1924-1931. Na het kandidaatsexa- 
men in 1927 volgde hij voornamelijk de 
colleges in de theoretische natuurkunde 
van Ehrenfest en verrichtte experimenteel 
werk, dat later tot een proefschrift zou 
leiden. Ondertussen echter, nam hij deel 
aan een expeditie samen met de astrono- 
men B.J. Bok en G.P. Kuiper. Deze mis- 
lukte wat het wetenschappelijk deel be- 
trof: op de betreffende dag regende het 
pijpestelen. Ook nam Gorter in 1929 deel 
aan de zon-eclips-expeditie naar Sumatra. 
In 1932 promoveerde hij in Leiden bij 
Prof. W.J. de Haas, op een proefschrift 
getiteld “Paramagnetische Eigenschaften 
von Salzen”’. Van 1931 tot 1936 was 
Gorter conservator van het Laboratorium 
van Teyler’s Stichting te Haarlem. Niette- 
min kwam hij regelmatig naar Leiden, oa. 
voor zijn experimenten over paramagne- 
tische relaxatie en voor discussies, bij- 
voorbeeld met Dr. H.B.G. Casimir over 
onder andere de thermodynamica van 
supergeleiders. 


Van 1936 tot 1940 was hij lector aan de 
Groningse universiteit, waarna hij tot 
hoogleraar aan de Universiteit van Am- 
sterdam en directeur van het Zeeman- 
Laboratorium werd benoemd. In 1946 
volgde hij Keesom op als hoogleraar in 
Leiden en in 1948 werd hij, na het emeri- 
taat van De Haas, de enige directeur van 
het Kamerlingh Onnes Laboratorium. De 
functie van hoogleraar-directeur heeft hij 
tot zijn emeritaat, op 1 nov. 1973, be- 
kleed. 


Hij begeleidde experimenteel onderzoek 
van vele promovendi (hij trad in totaal 
ongeveer 75 maal als promotor op) en ve- 
le van zijn leerlingen namen later vooraan- 
staande posities in, met name in research 
en hoger onderwijs. Gorter was lid van de 
Koninklijke Nederlandse Akademie van 
Wetenschappen sinds 1946, ondervoor- 
zitter van 1950-1960 en voorzitter van 
1960-1966. 


Hij was betrokken bij de oprichting van 

de Stichting voor Fundamenteel Onder- 

zoek der Materie, waarvan hij van 1954- 
1960 voorzitter was. 

Ook in internationaal verband bekleedde 
hij vele functies. 
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Van 1946-1951 en 1960-1966 was hij 
vice-voorzitter van de “International 
Union of Pure and Applied Physics 
(IUPAP)”. 

Van het Institut International du Froid 
was hij 5 jaar lang (1951-1956) voorzitter 
van de Conseil Technique en daarna ere- 
voorzitter. Hij was 20 jaar lang lid van de 
wetenschappelijke commissie van de Na- 
tuurkunde van het Internationaal Solvay 
Instituut in Brussel. In 1955 was Gorter 
voorzitter van de Nederlandse delegatie 
van de eerste internationale conferentie in 
Genève over het vreedzaam gebruik van 
kernenergie en kort daarna werd hij be- 
noemd tot Ridder in de Orde van de 
Nederlandse Leeuw. 


Hem werden eredoctoraten verleend door 
de universiteiten van Grenoble, Parijs, 
Nancy, Halifax (Canada), Cordoba (Ar- 
gentinië), Trondheim en Canterbury. 

Hij was lid van verscheidene buitenlandse 
academies van wetenschappen, onder an- 
dere van alle drie de Amerikaanse, waar- 
over Van Vleck kort voor zijn dood (ok- 


Deze foto van C.J. Gorter, gemaakt door 
Eddy de Jongh, werd afgedrukt bij een 
Bibeb-interview in Vrij Nederland (1969). 


tober 1980) schreef: “a distinction 
obtained by very few”. Een bijzondere - 
onderscheiding voor zijn wetenschappe- 
lijke merites viel hem ten deel door de 
toekenning van de ““Fritz London 
Award’”’, waarmee onder anderen ook 
Landau, Kurti, Bardeen en Josephson 
werden onderscheiden. 


Wat maakte, dat Gorter zo’n centrale rol 
onder de Nederlandse fysici speelde en 
dat hij zo’n grote internationale bekend- 
heid verkreeg? Het is een hachelijke zaak 
daarover uitspraken te doen, onder an- 
dere omdat Gorter niet in de eerste 
plaats bekend is geworden door be- 
langrijke ontdekkingen, maar eerder door 
te vroege pogingen tot ontdekkingen, 
waarvoor hij de techniek nog miste. 

De sleutel tot de vraag waarom Gorter tot 
de prominenten onder de fysici van zijn 
tijd mag worden gerekend, ligt vooral in 
Zijn persoonlijkheid. Gorter werd gedre- 
ven door zijn vak en door de wil iets van 
belang in dat vak te presteren. Hij wist 


anderen, vooral jongeren, in interessante 
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problemen te betrekken op een indrin- 
gende manier, waarbij je zowel oprechte 
bezieling als tactisch raffinement kon 
bespeuren. Daarenboven legde hij veel 
verdraagzaamheid aan de dag voor de heb- 
belijkheden en onhebbelijkheden van zijn 
medewerkers en, ook al sprak hij wel eens 
geamuseerd over dit of dat ‘eigenwijze 
ventje’, hij zorgde er dikwijls voor dat 
hun originaliteit en inventiviteit tot hun 
recht kwamen. Hij was er diep van over- 
tuigd, dat de fenomenologische aspecten 
van het fysische wereldbeeld belangrijker 
waren dan de theoretische structuur er- 
van: hij geloofde in het devies van 
Kamerlingh Onnes: ‘door meten tot we- 
ten’. Toen in de vijftiger jaren op grond 
van de toenmalige stand van de theorie 
van het beta-verval algemeen aanvaard 
werd dat er geen asymmetrie in de 
emissie van betadeeltjes door gerichte 
atoomkernen zou kunnen optreden, 
drong hij er bij een Amerikaanse post- 
doc-bezoeker aan het K.O. Lab. op aan 
tòch de richtingsverdeling van de beta- 


deeltjes te meten. Deze wees dit voorstel 
af, maar erkende na de ontdekking van 
het niet-behoud van pariteit in het beta- 
verval door middel van een asymme- 


trische richtingsverdeling, zijn vergissing 


en schreef later “IT have learned my 
lesson”. 


Gorter was inventief in het bedenken van 
heuristische modellen om metingen te 
verklaren; daarbij gesteund door ervaring 
en intuitie leidde dit soms tot verrassende 
resultaten. Ook was hij zeer bedreven in 
het toepassen van thermodynamica. 

Hij had, terecht, de reputatie dat hij vaak 
verrassend snel de waarde van een fysisch 
betoog doorzag en de essentiële moeilijk- 
heden van fysische problemen onderken- 
de, 


Gorter’s scherpzinnigheid imponeerde 
meer dan zijn eruditie. Ook had hij er 
plezier in ‘geleerdigheid’ door te prikken 
met indringende, soms provocerende 
vragen, daarin gesteund door zijn herin- 


nering aan en bewondering voor Ehren- 
fest. Op internationale congressen bracht 
hij discussies over ingewikkelde onderwer- 
pen soms op een heel ander vlak door een 
vergelijking met, op het eerste gezicht, 
volkomen andersoortige verschijnselen in 
de natuurkunde. 


Veel van de genoemde eigenschappen 
maakten hem ook tot een gezochte fi- 
guur voor organisatorisch werk, dat hij 
niet heeft geschuwd, noch in universitair, 
noch in nationaal en internationaal ver- 
band. Maar als het er op aan kwam, liet 
hij de belangen van de natuurkunde pre- 
valeren. Op vele gebieden van de fysica is 
hij met zijn stuwkracht en interpretatie- 
vermogen succesvol werkzaam geweest, 
totdat een ziekte, die zich kort na zijn 
zestigste jaar aankondigde, het hem on- 
mogelijk maakte. Wij gedenken hem met 
eerbied en erkentelijkheid. 
G.J. v.d. Berg, 
W.J. Huiskamp. 
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In 1927 trok student Cor Gorter (mid- 
den) met drie andere Leidse studenten op 
de fiets naar Noorwegen. Naast het 
recreatieve element had de expeditie ook 
een wetenschappelijk doel: het waarne- 
men van de totale zonsverduistering op 
29 juni van dat jaar. In het dorpje Aal 
(spreek uit Ool), het einddoel van de reis, 
regende het echter pijpestelen die dag. 
Achter de kijkers de studenten Gé Kuiper 
(links) en Bart Bok, die beiden tot voor- 
aanstaande astronomen zijn uitgegroeid. 
De vierde man is C. van Rijsinge. 

Twee jaar later deed Gorter opnieuw mee 
aan een eclipsexpeditie, nu op Atjeh in 
Indonesië. Ook toen hadden de Neder- 
landers weer pech. Amerikaanse, Japanse 
en Duitse groepen, die andere posities in 
het verduisteringsgebied hadden gekozen, 
boekten grote successen. 
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Zijn promotie-onderzoek verrichtte 
Gorter in het Kamerlingh Onnes Labora- 
torium te Leiden. Deze opname stamt uit 
1929. Samen met Jan de Boer (links, de 
oud-directeur van Philips-Ela) is Cor 


Gorter in kamer NL 4 bezig met magneti- 
sche susceptibiliteitsmetingen. Hij promo- 
veerde op 1 maart 1932 bij Prof. Dr. 

W.J. de Haas op het proefschrift ‘Para- 
magnetische Eigenschaften von Salzen'. 
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Supergeleiding in de jaren dertig 


H.B.G. Casimir 


In het voorjaar van 1911, drie jaar nadat hij er, door consequente en magistrale toepas- 
sing van bekende beginselen, in was geslaagd helium vloeibaar te maken, ontdekte Ka- 
merlingh Onnes samen met zijn medewerkers de supergeleiding. Het was een opzien- 
barende ontdekking. Wel verwachtten sommige natuurkundigen dat wanneer de tem- 
peratuur tot het absolute nulpunt naderde ook de elektrische weerstand tot nul zou 
naderen, maar dat de weerstand bij het dalen tot een bepaalde temperatuur sprongs- 
gewijs geheel zou verdwijnen had niemand vermoed. Tegenover dit verbluffende ver- 
schijnsel stond de theorie voorlopig machteloos. Geen wonder, want in die dagen werd 
zelfs de ‘gewone’ elektriciteitsgeleiding niet al te goed begrepen. Het model van een gas 
van vrije elektronen, zich bewegend door een woud van vrijwel stilstaande atomen, oor- 











spronkelijk voorgesteld door Riecke en door Drude, was door Lorentz tot in details 
uitgewerkt en deze theorie had wel enkele successen geboekt (vooral de verklaring van 
de wet van Wiedmann-Franz) maar stuitte toch op onoverkomelijke moeilijkheden 
(soortelijke warmte van het elektronengas, temperatuurafhankelijkheid van de weer- 
stand, onbegrijpelijk grote vrije weglengte). De quantumtheoretische beschouwingen 
van Einstein — later aangevuld door Debije — die het probleem van de soortelijke warmte 
van kristallen zo fraai hadden opgehelderd, brachten geen uitkomst. Hetzelfde kan wor- 
den gezegd van Bohrs theorie van het atoom. De nadere uitwerking daarvan voerde tot 
een semi-quantitatieve theorie van de bouw van het atoom en van de structuur der 
atoomspectra en kon voorspellingen doen over het paramagnetisme van ionen, maar ze 
droeg niet bij tot het begrijpen van de elektriciteitsgeleiding, laat staan van de superge- 


leiding. 


In deze toestand kwam een radicale wij- 
ziging na de doorbraak van de nieuwe 
quantummechanica (1924-1927). Door 
toepassing van deze nieuwe theorie op in 
grote trekken het oude model, konden de 
bestaande moeilijkheden één voor één 
worden opgelost. Dat was het begin van 
de fysica der vaste stof zoals we die te- 
genwoordig kennen. Vele theoretici, zelfs 
de zeer kritisch ingestelde Wolfgang Pauli, 
verwachtten dat nu ook het raadsel van 
de supergeleiding spoedig zou worden op- 
gelost, maar deze verwachtingen werden 
beschaamd. Felix Bloch, een van de voor- 
mannen van de nieuwe theorie der elek- 
triciteitsgeleiding kwam na lange vruch- 
teloze inspanning tot de conclusie; ‘theo- 
rieën der supergeleiding kunnen worden 
weerlegd’. 

Het zou nog bijna drie decennia duren 
voor deze stelling van Bloch op niet tegen 
te spreken wijze kon worden weerlegd. 
Toch beperkte de activiteit op het gebied 
van de supergeleiding zich in de jaren rond 
1930 geenszins tot het formuleren en 
weerleggen van foute theorieën. Experi- 
mentele onderzoekingen hebben in die 
jaren veel nieuwe feiten aan het licht ge- 
bracht en dat maakte het mogelijk een 
macroscopische thermodynamische be- 
schrijving van supergeleiders te geven, die 
radicaal verschilde van de tot dan toe ge- 
huldigde opvattingen. Deze ontwikkeling, 
die zich in enkele jaren voltrok en waar- 
bij Gorter een belangrijke rol heeft ge- 
speeld, wil ik nu trachten te beschrijven. 
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Wat was de situatie omstreeks 1930? Wat 
wist men, of meende men te weten over 
supergeleiders? Allereerst, dat vele meta- 
len supergeleidend worden. Men kende 


een reeks van supergeleiders en hun sprong- 


punten. Verder, dat de elektrische weer- 
stand in de supergeleidende toestand on- 
meetbaar klein was. Een in een ring ge ïn- 
duceerde stroom blijft uren lang onver- 
minderd vloeien. Dat is een uiterst ge- 
voelige weerstandsmeting. Reeds in 

1924 kon Kamerlingh Onnes rapporteren, 
dat de weerstand van een supergeleidende 
loden ring in elk geval 1077? maal kleiner 
was dan de weerstand bij kamertempera- 
tuur. 


Men had verder onderzocht of andere ei- 
genschappen bij het sprongpunt verande- 
ren en voorlopig niets gevonden; er was 


Fig. 1. Kritisch veld als functie van de 
temperatuur. 
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Prof. Dr. H.B.G. Casimir (1909) studeerde 
aan de Rijksuniversiteit Leiden, waar hij 
in 1931 ook promoveerde. 

Na een aantal jaren in Zürich en Leiden 
werkzaam te zijn geweest, werd hij in 
1946 directeur van het Philips Natuur- 
kundig Laboratorium. In 1956 werd Prof: 
Casimir benoemd tot lid van de Raad van 
Bestuur van Philips, welke taak hij tot 
1952 uitoefende. Van 1973 tot 1978 be- 
kleedde hij de functie van president van 
de Koninklijke Nederlandse Akademie 
van Wetenschappen alsmede het voorzit- 
terschap van de European Physical 
Society. 

Prof. Casimir is in het bezit van diverse 
eredoctoraten en fellowships. 

Naast de reeds genoemde activiteiten was 
Prof. Casimir van 1939 tot 1977 als hoog- 
leraar verbonden aan de Rijksuniversiteit 
Leiden. | 


geen verandering van kristalstructuur, geen 
— althans geen grote — verandering van 
warmtegeleiding, geen overgangswarmte, 
geen grote verandering in soortelijke 
warmte. Dat alles maakt, dat zo men al 
over een fase-overgang (in thermodyna-_ 
mische zin) van het elektronengas wilde 
spreken, dit wel een zeer ongewone fase- 
overgang moest zijn. Kamerlingh Onnes 
zelf gebruikte de term ‘elektromagne- 
tische kristallisatie’. 


Voorts kende men het verschijnsel van de 
magnetische verstoring; in een uitwendig 
magneetveld dat een bepaalde, van de 
temperatuur afhankelijke waarde te bo- 
ven gaat komt de weerstand terug. Fi- 
guur 1 toont schematisch het verloop 
van de kritische veldsterkte als functie 
van de temperatuur. Overigens was het 
bestaan van dit verschijnsel een lelijke te- 
genvaller. Kamerlingh Onnes hoopte na- 
melijk aanvankelijk dat hij met een spoel 
van looddraad op goedkope en gemakke- 
lijke wijze een sterk magneetveld zou 
kunnen opwekken. (Pas veel later is deze 
wens, dankzij het bestaan van bepaalde 
supergeleidende legeringen, toch nog enigs- 
zins in vervulling gegaan.) 


En tenslotte heerste er de dwaalleer van 
het ingevroren veld. Die zal ik nu schet- 
sen. Beschouw eerst een supergeleidende 
ring. Als hij een magnetische flux @ om- 
sluit kan deze niet meer veranderen, want 
zelfs de kleinste d @/dt zou aanleiding 
geven tot een oneindig grote stroom. Pro- 
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Fig. 2. Ingevroren veld in een ring; 
abc. 


beren we Pte veranderen, bijvoorbeeld 
door een naburige magneet te verschuiven 
dan wordt een stroom geïnduceerd zo- 
danig dat fluxverandering van het uitwen- 
dig veld wordt gecompenseerd. Als we 
een homogeen veld Ho inschakelen bij 
een temperatuur 7’ > T, (dus boven het 
sprongpunt) en dan de ring afkoelen tot 
hij supergeleidend wordt, dan heeft hij 
een flux nR? * Ho gevangen en‚ men zou 
ook kunnen zeggen, dat deze flux nu ‘in- 
gevroren’ — blijvend omvaamd — is. Zolang 
de ring supergeleidend is blijft de flux 
constant, ook als men het uitwendig veld 
uitschakelt. 

Een en ander wordt in figuur 2 schema- 
tisch voorgesteld. Wordt echter een ring 
afgekoeld in een veld nul en schakelt men 
dan een veld in, dan ontstaat de toestand 
van figuur 3. 

Tot zover is alles in orde. Men kan aller- 
lei experimenten met supergeleidende 
stroomkringen uitvoeren en de regel dat 
de flux, omvat door een supergeleidende 
lus, onveranderlijk is blijkt voldoende om 
de resultaten te voorspellen. 


Anders wordt het echter wanneer we de- 
zelfde beschouwing gaan toepassen op de 
ringen die we in gedachten uit een mas- 
sieve supergeleider kunnen uitsnijden. Ook 
dan zal voor ieder in een supergeleider 
verlopend contour moeten gelden, dat 

de omvatte flux niet kan veranderen. 
Daarop heeft Maxwell in zijn beroemde 
“Treatise” ons al opmerkzaam gemaakt. 
Hij gebruikt een oneindig goed geleidende 
bolvormige “‘current-sheet”’ als model voor 
een diamagnetisch atoom. Als we een bol 
of cylinder in veld nul afkoelen en dan 
een veld inschakelen zal een veldverdeling 
volgens figuur 4 ontstaan; dezelfde verde- 


Fig. 3. Ringafgekoeld in veld nul. 


ling zou worden gevonden voor een dia- 
magnetisch lichaam met u = 0. Dat heeft 
Maxwell dus al netjes uitgerekend. Maar 
wat gebeurt er bij afkoelen in een con- 
stant veld? Men beschouwde het als van- 
zelfsprekend dat bij afkoeling in een con- 
stant veld Ho de veldverdeling niet zou 
veranderen. De conclusie dat ook na uit- 
schakelen van het uitwendig veld, binnen 
de supergeleider een veld Ho moest blij- 
ven bestaan was dan weer dwingend (fi- 
guur 5). De gecursiveerde onderstelling 
was echter nooit geverifiëerd. Er waren 
alleen enkele proeven van Kamerlingh 
Onnes en Tuyn met een holle loden bol. 
Deze had inderdaad na afkoeling in een 
veld en uitschakeling van het veld een mag:- 
netisch moment gevonden. Dit moment 
werd echter niet nauwkeurig gemeten. 

In het begin van de jaren dertig werden 
een aantal nieuwe feiten ontdekt. Brem- 
mer en De Haas (eerste publicatie 1931, 
proefschrift Bremmer 1934) vonden dat 
de warmteweerstand van een supergelei- 
der wordt verminderd, wanneer men de 
supergeleiding met een magneetveld ver- 
stoort. Dit is schematisch weergegeven in 
figuur 6. (Bij extreem lage temperaturen 
wordt het verschil in warmtegeleiding zeer 
groot; men kan dan lood- of tindraden als 
thermische schakelaars gebruiken.) De ge- 


Fig. 5. Het denkbeeld van een ingevroren 
veld toegepast op een cylinder. 





a. T>T; HH, 


b. T><; H=H, 


c. T<T; H>0 


== @ 
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Fig. 4. Magnetisch veld om een cylinder 
afgekoeld in veld nul. 


noemde resultaten deden de gedachte ont- 
staan dat met dalende temperatuur steeds 
meer elektronen zich weten te bevrijden 
van de wisselwerking met het rooster. Ze 
dragen dan wel bij tot de elektrische 
stroom maar niet tot het warmtetransport. 
Zo luidt bijvoorbeeld de derde stelling bij 
het proefschrift van E.C. Wiersma (febr. 
1932) als volgt: “Als werkhypothese voor 
de suprageleiding kan gebruikt worden: 

er worden des te meer electronen geheel 
losgekoppeld van het tralie, naarmate men 
meer beneden de temperatuur van het 
sprongpunt komt’. Keesom en Van den 
Ende (1931) en vooral Keesom en Kok 
(1932, 1933; proefschrift Kok 1935) von- 
den dat de soortelijke warmte een discon- 
tinuiteit vertoont bij het sprongpunt 
(figuur 7). 


Nu had Ehrenfest in 1933 naar aanleiding 
van Keesoms metingen over de soortelijke 
warmte van helium een algemene formele 
theorie opgesteld over fase-overgangen 
van de tweede soort. Bij een normale fase- 
overgang geldt dat de vrije energieën van 
de twee fasen gelijk zijn, F‚ =F). Eris 
echter een discontinuiteit in de afgelei- 
den: 


Fig. 6. Warmteweerstand in de normale 
en in de supergeleidende toestand. 





Dd T 





Fig. 7. De sprong in de soortelijke 
warmte. 
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(AF,/AT) —(AF,/AT)=AS=O/T #0 


waarin AS het entropieverschil, Q de over- 
gangswarmte is. Bij een overgang van de 
tweede soort is òf, /òT = òF,/òT maar 
er is een discontinuïteit in de tweede af- 
geleide. A.J. Rutgers paste nu een door 
Ehrenfest afgeleide formule toe op een 
supergeleider, waarbij hij deze beschouwde 
als een stof met u = 0 en kwam zo tot de 
vergelijking: 


T dH Y 
mett 

4m d7 
Daarin is AC de sprong in soortelijke 
warmte in ergs per cc en H het kritisch 
magneetveld in Gauss. (Ik zou de histo-_ 
rische authenticiteit geweld aandoen door 
hier van het SI stelsel gebruik te maken.) 
Deze formule bleek goed met de metin- 
gen te kloppen, al was de theoretische 
basis wankel. 


Wat later in 1933 publiceert Gorter in de 
Archives du Musée Teyler een opmerke- 
lijke beschouwing over de thermodyna- 
mica van supergeleiders. Hij begint met — 
op te merken, dat de toestand van een su- 
pergeleider niet volledig is gekarakteri- 
seerd door temperatuur Ten uitwendig 
veld H. Immers, men moet ook nog de 
waarde van het ingevroren veld G kennen. 
Vervolgens beperkt hij zich tot het geval 
G =O en discuteert een kringproces: af- 
koelen in veld O0, veld inschakelen tot 
juist boven de kritische veldsterkte, ver- 
warmen tot juist boven het sprongpunt, 
veld uitschakelen. Nu vindt men de door 
het experiment bevestigde vergelijking 
van Rutgers als men aanneemt dat men dit 
kringproces als reversibel mag be- 
schouwen. 


Eveneens in 1933 valt een nauwkeurig 
onderzoek van De Haas, Voogd en Mej. 
Jonker (later Mevr. Casimir-Jonker) dat 
voortbouwt op werk dat reeds door Voogd 
in zijn proefschrift (mei 1931) werd be- 
schreven. Er werd gewerkt met éénkristal- 
lijne draden van zuiver tin. De volgende 
resultaten worden in figuur 8 weergegeven: 
a. In veld nul is de overgangstempera- 
tuur zeer scherp gedefiniëerd. 

b. Bij temperatuur beneden 7, is de 
overgang in een longitudinaal veld bij op- 
voeren van het veld zeer scherp. Er be- 
staat een goed gedefiniëerde longitudinale 
veldsterkte Hi (7). In een afnemend veld 
kan een geringe hysterese optreden. 

c. Ineen transversaal veld begint de weer- 
stand terug te komen bij 1 = 5 H,. Bij 

H = H| bereikt de weerstand de normale 
waarde. In het tussengebied hangt de weer- 
stand af van de stroomsterkte. In een da- 
lend veld treedt meer geprononceerde 
hysterese op dan in het longitudinale ge- 
val. 


Nu had Von Laue in 1932 een verklaring 
voorgesteld voor het reeds door Voogd ge- 
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a. H=0 


_> T 


Fig. &. Overgangskrommen. 


signaleerde verschil tussen longitudinale en 
transversale overgangskrommen. In een 
transversaal veld treedt een samendruk- 
king van krachtlijnen en derhalve een ver- 
groting van het tangentiële veld op (ver- 
gelijk figuur 4). Voor een cylinder is de 
maximale waarde van de tangentiële veld- 
sterkte juist het dubbele van de veldsterkte 
op afstand. Daarom zou de overgang al 
bij 5 Hij moeten beginnen. Om Von 

Laues denkbeelden nader op de proef te 
stellen werden ook metingen uitgevoerd 
aan een draadje met elliptische doorsnee 
(figuur 9). Kwalitatief waren de resulta- 
ten volledig in overeenstemming met de 
theorie; als de lange as van de ellips lood- 
recht op het uitwendig veld staat is de 
maximale waarde van de tangentiële veld- 
sterkte > 2 Ho;staat ze evenwijdig aan 
He, dan is H‚ <2 Ho. De verstoring zou in 
het eerste geval reeds moeten beginnen als 
Ho <5 Hij, in het tweede geval pas als 

Ho > 5 Hij. Kwalitatief klopt dit volko- - 
men, kwantitatief waren er kleine af wij- 
kingen. Dat was trouwens ook bij cirkel- 
vormige draden het geval. Het merk waar- 
digste resultaat was echter dat de magne- 
tische voorgeschiedenis blijkbaar geen in- 
vloed had. Als men de elliptische draad in 
een transversaal veld afkoelde en zonder 
het veld te veranderen eerst bij dalende 
en daarna bij stijgende temperatuur de 
overgangskrommen als functie van 7’ be- 
paalde bleek dat ook dan de resultaten af- 
hankelijk waren van de oriëntatie van de 
ellips, hoewel er volgens het ingevroren 
veldprincipe geen veldvergroting zou mo- 


Fig. 9. Overgangskrommen voor ellip- 
tische draad. 

a. Transversaal veld evenwijdig aan korte 
as. 

Db. Transversaal veld evenwijdig aan lange 


as. 


b. H longitudinaal 


c. H transversaal 


gen optreden. Zo sterk was echter het dog- 
ma, dat De Haas in een voordracht bij de 
Leipziger Tage in het voorjaar van 1933 
concludeerde, dat de theorie van Von Laue 
geen hout sneed; in plaats van de evidente 
conclusie te trekken: Het ingevroren veld 
bestaat niet, althans niet in éénkristallen; 
bij afkoeling wordt het veld uit de super- 
geleider gedrongen. 


Langzamerhand begonnen we toch aan 
deze mogelijkheid te geloven en de proef- 
opstelling om dit rechtstreeks te onder- 
zoeken stond klaar toen in het najaar van 
1933 Meissner en Ochsenfeld hun resul- 
taten publiceerden. Zij vonden dat bij af- 
koeling van een massieve cylinder in een 
magnetisch veld de inductie inderdaad 
aanmerkelijk verandert en de eenvoudigste 
interpretatie is, dat in een supergeleidend 
gebied altijd geldt dat B = 0. | 
Schijnbare afwijkingen berusten dan op 
het bestaan van normale gebieden waar 
H > H. Op deze interpretatie heeft Gor- 
ter onmiddellijk na het verschijnen van 
Meissner en Ochsenfelds mededeling de 
nadruk gelegd. Voor zogenaamde superge- 
leiders van de eerste soort is ze nog steeds 
geldig. | 


Opeens werd alles veel duidelijker. Het - 
bleek dat datgene wat Gorter alleen had 
durven poneren als een bijzonder geval 
(G = 0, longitudinaal veld) en als een on- 
zekere hypothese (reversibiliteit) reeds « 
een groot gedeelte van de thermodynami- 
ca der supergeleiders behelsde. Weinige 
maanden later, begin 1934, konden Gor- 
ter en ik een vrij volledige thermodyna- 
mische theorie publiceren, waarin ook een 


begin werd gemaakt met het behandelen 


van overgangstoestanden als een samenstel 
van supergeleidende en normale gebieden. 
Ik haal enkele eenvoudige formules aan. 
Tussen de vrije energie in de normale toe- 
stand PF, (7) en de vrije energie van de 
supergeleidende toestand in veld nul £, (7) 
bestaat de relatie 





Door differentiatie volgt daaruit 


l dH 
AS =— H_—— 
4m d 7 


en door nog eens differentiëren 
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Bij het sprongpunt wordt dat de vergelij- 
king van Rutgers. 


Kort daarop konden we nog een stap ver- 
der gaan. Ik vermeldde al, dat in Leiden 
het denkbeeld van een beneden het sprong- 
punt met dalende temperatuur toene- 
mend aantal supergeleidende elektronen 
rondwaarde. Niet alleen de warmtegelei- 
ding wees in die richting. Bij iedere fase- 
overgang van de tweede soort is er een of 
andere parameter, die gezien zijn geaard- 
heid aan een bepaalde grens is gebonden, 
die boven het overgangspunt steeds deze 
grenswaarde heeft en die daar beneden 
met dalende temperatuur groeit. Gorters 
geliefde voorbeeld was een gas bij constant 
volume. De parameter is dan de fractie 
die vloeibaar is. Bij voldoend hoge tempera- 
tuur is deze nul. Bij een bepaalde tempera- 
tuur begint condensatie en hoe meer men 
de temperatuur verlaagt hoe meer vloei- 
stof er ontstaat. De verdampingswarmte 
geeft een extra bijdrage tot de soortelijke 
warmte van het systeem als geheel. 


Gorter stelde nu voor te proberen met dit 
model voor ogen een kwantitatieve theorie 
te formuleren en het is ons inderdaad ge- 
lukt een uitdrukking voor de vrije energie 
te gissen, die vele experimenten aardig 
goed weergeeft. Zij x de fractie ‘normale’ 
elektronen. In de normale toestand is 
x= 1. Dan is de vrije energie der elektro- 
nen 

Fo = Eo 5 Y T° 

want, volgens Sommerfeld, heeft een elek- 
tronengas een soortelijke warmte C, =Y T, 
als gevolg van de Fermi-Dirac statistiek. 
In 1933 en latere jaren werd het be- 
staan van deze soortelijke warmte door 
Keesom en medewerkers op overtuigen- 
de wijze aangetoond. Voor x < 1 vatten 
we de vrije energie op als de som van de 
vrije energieën der supergeleidende en 
der normale elektronen: 


F(T,x)=f() Flald). 


Voor f, veronderstellen we dat de energie 
bij 7 =O lager is dan voor normale elek- 
tronen en verder dat de entropie ook bij 
hogere temperatuur nul is. Er is dus ook 
geen soortelijke warmte: 


fD =d) (Eo-À). 


Wat f‚ betreft nemen we aan dat een ana- 
loge uitdrukking geldt als voor F,, alleen 
laten we nog een zekere vrijheid voor de 
afhankelijkheid van x. We schrijven 


faerie 1 


Het bleek nu, door proberen (de keuze 
kon niet uit het model worden afgeleid) 
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dat een bevredigend resultaat wordt ver- 
kregen met a = 5}. Dan volgt 


Ell Billal yx: T2. 


Xx wordt nu zo gekozen dat F, minimaal is. 





OF, Be 
Omz 41% T° 
dus 

1 1 Y 
X 2 aad A 1, 


Maar x moet <1 zijn. Het sprongpunt 
wordt daarom bepaald door de vergelij- 
king 


E E an 

en dus is 

A= YT? en x? =T°/T*. 
Daaruit volgt 

Mebin it 


Eo —4 fl ATI Des 


Voor de longitudinale veldsterkten vindt 
men de vergelijking: 





=P Fer 3 pT +à Aeg ki 


1 


+ Te ane ze AET ee 
Ë 


en dus 
Eh = V27y i Kin a B 


Dat was dan de “two-fluid theory”, die 
nogal nuttig is gebleken, totdat ze door 
een ‘echte’ theorie werd vervangen. 


Hiermee ben ik aan het einde van mijn 
historisch overzicht gekomen. Dat wil niet 
zeggen dat er na wat ik beschreef een 
periode van stagnatie is ingetreden. Het 
tegendeel is waar. 

Reeds de eenvoudige door mij geschetste 
theorieën stimuleerden velerlei proeven, 
zowel in Leiden als elders. Een nieuwe 
periode brak aan in 1935 toen F. en H. 
London het plompe B = 0 vervingen door 
meer geraffineerde vergelijkingen waaruit 
volgt dat er een eindige — hoewel zeer 
kleine — indringingsdiepte bestaat. 

Dit gaf aanleiding tot nieuwe experimen- 
ten. Details van overgangstoestanden wer- 
den vooral door de Russische school on- 
derzocht. Legeringen bleken geheel an- 
dere eigenschappen te hebben dan de “klas- 
sieke’ supergeleiders zoals lood, tin, kwik 
en thallium. 

Ik zal echter niet proberen de latere ont- 
wikkeling te schetsen, zelfs niet in grove 
trekken. Mijn bedoeling was uitsluitend 
een korte maar fascinerende periode te 
schilderen waarin Gorter belangrijk tot 
het begrip van de supergeleiding heeft 
bijgedragen. 





In augustus 1955 organiseerden de Ver- 
enigde Naties in Genève de “International 
Conference on the peaceful uses of 
Atomic Energy”. De Nederlandse regering 


vraagt C.J. Gorter als voorzitter van de 
Stichting voor Fundamenteel Onderzoek 
der Materie, de Nederlandse delegatie 
naar deze conferentie te leiden. 
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Actueel gebruik van twee-vloeistoffen 
modellen in de supergeleiding 


J.E. Mooij 


Na de ontdekking van supergeleiding in 1911 heeft het geduurd tot 1957 voor de be- 
langrijke doorbraken plaats vonden die leidden tot de theoretische verklaring van de 
verschijnselen en tot technische toepassingen op grote schaal. In dat jaar 1957 publi- 
ceerden Bardeen, Cooper en Schrieffer hun BCS-theorie. In het vorige artikel is geschetst 
hoe Gorter en Casimir met hun twee-vloeistoffen model bijdroegen tot het verzamelen 
van het noodzakelijke basismateriaal. Ook in 1957 publiceerde Abrikosov zijn theorie 
voor type 2 supergeleiders. Al in 1935 had Gorter! er op gewezen dat supergeleidende 
legeringen zich in een magneetveld anders zouden gedragen dan elementen als de in- 
dringdiepte van het veld groter zou zijn dan een veronderstelde minimum afmeting voor 
supergeleidende gebiedjes. De juistheid van die eerst ongefundeerde veronderstellingen 
werd ruim twintig jaar later door Abrikosov aangetoond. Er is in de afgelopen decen- 
nia zoveel gebeurd in de supergeleiding en dit is zo algemeen bekend, dat het zinloos is 
er hier een samenvatting van te geven. Eerder wil ik proberen aan te duiden, hoe ook 
nu, juist de laatste jaren, twee-vloeistoffen modellen worden gehanteerd om bepaalde 


niet-evenwicht verschijnselen te beschrijven. 


Experiment van Yu en Mercereau 

Ter inleiding worden in figuur 1 resulta- 
ten weergegeven van een experiment dat 
geruime tijd geleden door Yu en Mer- 
cereau? werd verricht. Zij fabriceerden 
tantaal strippen met een breedte van on- 
geveer 5 um. Een deel van de strip had 
een dikte van 10 nm en een kritische tem- 
peratuur 7, van 3,5 K, de rest een dikte 
van 25 nmen een 7, van 4,15 K (bij deze 
tantaal lagen hangt 7, van de dikte af). 
Rond 4 K was zodoende een deel van de 
structuur normaal (gearceerd in de figuur) 
en een ander deel supergeleidend. Door 
de strip werd een vaste stroom van onge- 
veer 1 uA geleid. Vlak bij de overgang 
naar het normale deel zaten aan het su- 
pergeleidende stuk strip twee smalle zij- 
pootjes. Een pootje, vlak bij de overgang, 
was supergeleidend, het andere dat 2 um 


Fig. 1. Experiment van Yu en Merce- 
reau®. Door een dunne strip, 5 um breed, 
wordt een stroom van 1 uA geleid. De 
strip is deels supergeleidend, deels nor- 
maal (gearceerde gebieden). Het span- 
ningsverschil wordt gemeten tussen een 
supergeleidend zijpootje A en een normaal 
zijpootje B. V4 — Vg is weergegeven als 
functie van de temperatuur. Beneden de 
kritische temperatuur van de supergelei- 
der is V4 — Vp negatief. 


Î 300 


Va-Vg 200 


(nV) 
100 





-100 
4.20 415 410 


4.05 
<—T(K) 


4.00 
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verder weg lag was normaal. Het spannings- 
verschil tussen de twee pootjes werd ge- 
meten als functie van de temperatuur. Het 
resultaat is in figuur l weergegeven. Bo- 
ven 4,15 K was alles in de normale toe- 
stand. Een spanning werd gemeten rond 
250 nV hetgeen in overeenstemming was 
met de normale weerstand. Bij afkoelen 
tot vlak beneden de kritische tempera- 
tuur van de dikkere laag zou men ver- 
wachten dat de spanning tot nul zou dalen. 
Er trad echter een negatieve spanning op, 
welke bij verder afkoelen geleidelijk aan 
kleiner werd. Een verklaring van deze 
waarneming kunnen wij pas geven na eerst 
enige achtergrondtheorie te hebben be- 
sproken. 


Cooper-paren en quasideeltjes 
Supergeleiding wordt volgens de BCS- 
theorie gekenmerkt door de paartoestan- 
den, elk bestaande uit twee elektronen- 
toestanden met tegengestelde golfvector 
en spin. In de grondtoestand zijn alle ge- 
leidingselektronen gecondenseerd tot zulke 
‘Cooper-paren’ met lading 2e. Een Cooper- 
paar bestaat niet uit twee bepaalde elek- 
tronen. Er vindt een voortdurende part- 
nerruil plaats welke leidt tot zeer sterke 
golf mechanische coherentie. 


Excitaties, quasideeltjes genoemd, treden 
op als een helft van een paartoestand bezet 
is maar de andere helft niet. Deze toestan- 
den zijn dus niet beschikbaar voor paar- 
vorming. De energie van een excitatie 
wordt gemeten ten opzichte van de grond- 
toestand, op een zelfde manier als bij een 
normaal metaal. 

In een normaal metaal met vrije elektro- 
nen is de grondtoestand de gevulde Fermi- 
bol. Als een elektron wordt aangeslagen 
van een toestand met golfvector k° bin- 





Prof. Dr. Ir. J.E. Mooij (39) studeerde 
natuurkunde aan de TH Delft, zijn pro- 
motie bij diezelfde instelling vond in 1970 
rlaats. Hij werkte tot eind 1971 als pro- 
cess-engineer bij de Shell-Internationale 
Petroleum Maatschappij om daarna in 
Delft terug te keren als wetenschappelijk 
medewerker. Hij startte daar, met ande- 
ren, onderzoek op het gebied van Joseph- 
son-juncties en niet-evenwicht supergelei- 
ding. Van 1978 tot 1979 werkte hij in 

de Verenigde Staten (Stanford University ) 
In mei van dit jaar werd hij benoemd tot 
hoogleraar in Delft. 


nen de Fermi-bol naar een toestand met 
golfvector kk” erbuiten ontstaan twee exci- 
taties, een gat met excitatie-energie Ey’ = 
Er —h°k'?/2m en een elektron met Ey” 
=h*k'*[2m— Er. Hierbij is Ep de Fer- 
mi-energie h° kj./2m. Als we definiëren 
er =h°k° [2m — Ep zien we dat de exci- 
tatie-energie FE steeds gelijk is aan | ej |, 
en dat het karakter van de excitatie (gat 
of elektron) bepaald wordt door het teken 
van €. In de supergeleidende toestand 
zijn de excitatie-energieën gewijzigd. Er 
geldt: | 
Er == ne LE €, (1) 
Er is een minimale waarde voor ZE, de 
“gap” A. Het verband van vergelijking (1) 
is in figuur 2 weergegeven. De gap is niet 
alleen de breedte van een verboden zone, 
maar ook een maat voor de sterkte van de 
supergeleidende effecten en voor de dicht- 
heid van Cooper-paren. De waarde van de 
gap hangt af van het aantal toestanden 
dat beschikbaar is voor paarvorming en 


Fig. 2. Quasideeltjes energie Ey in een 
supergeleider. e is hk? /2m — Ep. Voor 
ex kleiner dan nul hebben de excitaties 
een gatachtig karakter, voor ej groter dan 
nul elektronach tig. 
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Fig. 3. Lading van quasideeltjes. 


dus van het aantal quasideeltjes. Een toe- 
name van het aantal quasideeltjes leidt 
tot vermindering van de gap en van het 
aantal Cooper-paren. 


De lading van een quasideeltje is: 


Ex 
ni 4 (2) 
dk E. 
waarbij we gebruiken e =— lel. Voor 


|k | kleiner dan kr is de lading positief 
maar kleiner dan le |. We spreken van 
een gatachtig deeltje. Voor |kl> kr is 
het quasideeltje elektronachtig. Er is, in 
tegenstelling tot bij de normale toestand, 
een heel geleidelijke overgang in karakter. 
Dit is in figuur 3 geschetst. 


De dichtheid van quasideeltjes toestanden 
is Ny =N(O)Ex/ lez |, waarin N(O) de 
toestandsdichtheid is in de normale toe- 
stand aan het Fermi-oppervlak. N, diver- 
geert bij de gap. De bezettingskans van 
een quasideeltjes toestand is fx, in even- 
wicht gelijk aan de Fermi-Dirac functie 
fi =(exp Er /kBT + 1)”. In evenwicht 
bij 7 = 0 zijn er geen quasideeltjes, alleen 
Cooper-paren. 


Bij een hogere temperatuur is f, groter 
dan nul en er verschijnen quasideeltjes. 
Het aantal quasideeltjes groeit eerst expo- 
nentiëel met de temperatuur. Als kg 7' van 
de orde van grootte van de gap begint te 
worden is een belangrijk aantal paartoe- 
standen geblokkeerd. Dat leidt tot een da- 
ling van A, waardoor ook E verkleind 
wordt en de quasideeltjes-bezettings- 

kans nog sneller groeit. De gap stort door 
dit zich zelf versterkend proces ineen en 
is bij de kritische temperatuur nul gewor- 
den. 


De componenten van een twee vloeistof- 
fen model in een BCS supergeleider zijn 
de Cooper-paren (met tweemaal zoveel 
‘supergeleidende elektronen’) en de 
quasideeltjes (gekoppeld aan de ‘normale 
elektronen’). Er is een zeer specifieke sa- 
menhang tussen de twee componenten. 


In het volgende zal ook de elektroche- 
mische potentiaal van de elektronen een 
belangrijke rol spelen. Het is soms zinvol 
om onderscheid te maken tussen de elek- 
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trochemische potentiaal voor de Cooper- 
paren up en die voor de quasideeltjes u. 
In evenwicht is per definitie up = Un en 
vallen beide samen met het Fermi-niveau. 
In bepaalde niet-evenwicht situaties is dat 
niet het geval. Voor de Cooper-paren geldt 


altijd de glgemene Josephson-vergelijking 


voor de fase p van de quantummecha- 
nische golffunctie 


dp 


ne 3) 


| 
=, 2 Hp 


Als u, op twee verschillende plaatsen in 
de supergeleider niet dezelfde waarde 
heeft, zal het verschil in quantumfase van 
die twee plaatsen in de tijd groeien. Om- 
dat aan een gradiënt van de fase een super- 
stroom van Cooper-paren gekoppeld is, 

is er een zeer sterke neiging in de superge- 
leider om u, overal gelijk te houden. Ver- 
schillen in u» zijn steeds verbonden met 
instabiliteiten of periodieke dynamische 
processen. 


Josephson-junctie 

Een eerste voorbeeld van een systeem 
waarbij de twee ‘vloeistoffen’ gemakke- 
lijk te onderscheiden zijn wordt gegeven 
door de Josephson-tunneljunctie. Deze 
bestaat uit twee supergeleidende lagen 
met daartussen een zeer dunne oxydelaag. 
Boven de kritische temperatuur tunnelen 
elektronen door het oxyde en wordt een 


„ohmse, rechte /— V karakteristiek verkre- 


gen overeenkomend met een bepaalde 
normale tunnelweerstand. Beneden 7, 
ziet de karakteristiek zoals hij gemeten 
wordt er uit als in figuur 4. De quasi- 
deeltjes leveren een tunnelstroom die 
klein is bij spanningen beneden 2A/e. Bij 
grotere spanningen is hij gelijk aan de tun- 
nelstroom in de normale toestand. Deze 
niet-lineaire tunnelkarakteristiek ontstaat 
omdat er beneden A geen quasideeltjes 
niveau’s beschikbaar zijn. Er is in de Jo- 
sephson-junctie echter ook een tunnel- 
stroom van Cooper-paren mogelijk. Deze 
is gelijk aan Zosin y, waarbij Zo de kritische 
stroomwaarde is en y het verschil in quan- 
tumfase tussen de twee supergeleiders. Bij 
spanning nul kan de superstroom tot maxi- 
maal Zo oplopen. Boven Zo is geen span- 
ningloze toestand mogelijk. Bij eindige 
spanning (dus verschil in u) groeit vol- 
gens vergelijking (3) het faseverschil y in 
de tijd. De superstroom, Zo sin y,‚, wordt 
daardoor tot een wisselstroom met am- 












quasi deeltjes 
stroom 


super 
stroom Z 
Z 
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Fig. 4. I-V karakteristiek van een Jo- 
sephson-junctie. De stroom bij V =0 


wordt verzorgd door Cooper-paren, V #0 


door quasideeltjes. De superstroom levert 
bij eindige spanning geen tijdgemiddelde 
bijdrage. 


plitude Io en grondfrequentie 2eV/h. Die 
wisselstroom is zo hoogfrequent dat hij 
normaal geen bijdrage levert aan de geme- 
ten stromen en spanningen, zodoende 
wordt voor eindige spanning de quasi- 
deeltjes /— V curve gevolgd. Het resultaat 
is een sterk hysteretische karakteristiek 
welke bijvoorbeeld in digitale schakelin- 
gen kan worden toegepast. Voor een goed 
begrip van het gedrag in meer gecompli- 
ceerde schakelingen is het steeds nodig 
beide componenten van de tunnelstroom, 
die van de Cooper-paren en die van de 
quasideeltjes, als parallel geschakeld samen 
te beschouwen. 


Niet-evenwicht toestand met ‘“ladings- 
onbalans’ 

In supergeleiders is een niet-evenwicht 
toestand mogelijk waarbij de bezetting 
van de gatachtige en de elektronachtige 
‘takken’ van het quasideeltjes spectrum 
ongelijk is. In figuur Sb is zo’n toestand 
schematisch aangegeven in vergelijking met 
de evenwichtstoestand in figuur 5a. In 

dit voorbeeld zijn er meer elektronachtige 
quasideeltjes en minder gatachtige zodat 


Fig. 5. Bezetting van de elektronachtige 
en gatachtige takken schematisch weerge- 
geven in evenwicht (a) en in een toestand 
van ladings-onbalans (b) Bij b is de elek- 
trochemische potentiaal van de Cooper- 
paren u ongelijk aan die van de quasi- 
deeltjes u. 





‚ 
Er 


q) 


Hp Kn 


b) 
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de totale lading geassocieerd met deze af- 
wijking van evenwicht negatief is. In het 
normale metaal zou dat aanleiding geven 
tot een ruimtelading en heel sterk energie- 
verhogend werken. In de supergeleider 
biedt het condensaat van Cooper-paren 
een extra vrijheidsgraad. Ladingsneutra- 
liteit kan behouden blijven als in de situa- 
tie van figuur 5b het aantal Cooper-paren 
enigszins kleiner is dan in de evenwichts- 
situatie. Ondanks het ontbreken van even- 
wicht kan men het begrip elektrochemi- 
sche potentiaal ook hier met vrucht ge- 
bruiken. Kennelijk zijn deze potentialen 
voor de quasideeltjes en voor de Cooper- 
paren niet meer gelijk. In de situatie van 
figuur Sb is u, groter dan up. 


Er zijn processen die herstel van het even- 
wicht bevorderen. In de supergeleider is 
het mogelijk dat door inelastische ver- 
strooiing van elektronen door fononen 
een gatachtig quasideeltje wordt omgezet 
in een elektronachtig en omgekeerd. De 
snelheid waarmee dit proces verloopt 
hangt af van de quasideeltjes energie. In 
goede benadering kan men echter een ef- 
fectieve relaxatietijd invoeren die onaf- 
hankelijk is van de energie. Als 7 de in- 
elastische verstrooiingstijd is voor elek- 
tronen in het normale metaal is de relaxa- 
tietijd Tp voor ‘ladings-onbalans’ niet- 
evenwicht: 





(4) 


4 kB Te 
TR S= pe 


8 
Ee 


vi 


Dicht bij 7, is A evenredig met (7, — 7) 
en divergeert Tp. Een oneindig lange re- 
laxatietijd is wat men moet vinden voor 
Â = 0 omdat in de normale toestand, bo- 
ven 7, geen gaten in elektronen kunnen 
worden omgezet door inelastische ver- 
strooiing. 


Hoe komt nu zo’n toestand van ladings- 
onbalans tot stand? Een inmiddels klas- 
siek geworden voorbeeld wordt gegeven 
door een experiment dat Tinkham en 
Clarke voor het eerst verrichtten. 

Een meer uitgebreide bespreking is te 
vinden in een artikel van Clarke en Pater- 
son*. Tinkham en Clarke namen een struc- 
tuur van drie metaallagen op elkaar, ge- 
scheiden door oxyde barrières. 

Laag 1 en 3 waren van normaal, laag 2 
van supergeleidend materiaal. Van laag Ì 
naar laag 2 lieten zij een behoorlijke tun- 
nelstroom lopen, het spanningsverschil 
V‚, was groter dan de gap À van de super- 
geleidende laag. Zo’n tunnelstroom is vol- 
ledig een stroom van quasideeltjes. Een 
negatieve stroom /;j van laag Î naar laag 2 
vertegenwoordigt een injectie van elek- 
tronen of een extractie van gaten voor de 
supergeleidende laag 2. Er wordt ladings- 
onbalans geïnduceerd, waarvan de grootte 
afhangt van de injectiestroom en van de 
relaxatietijd in de supergeleider. De tweede 
tunneljunctie, gevormd door lagen 2 en 3, 
werd gebruikt om de onbalans te meten. 
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Wanneer er geen tunnelstroom Z33 loopt, 
houdt dit in dat u„ in de lagen 2 en 3 het- 
zelfde is. De u, in laag 2 heeft overal de- 
zelfde waarde, ook buiten het gebied van 
de junctie. Het spanningsverschil tussen 
laag 2 en laag 3, V53, is zodoende een di- 
recte maat voor H„ — Hp in de superge- 
leidende laag binnen de junctie. Wanneer 
13 =0Ois V53 = (hn — Hp)/e. Een statio- 
naire toestand van niet-evenwicht ontstaat 
in de supergeleidende laag als de onbalans 
ten gevolge van de injectiestroom wordt 
gecompenseerd door de relaxatieproces- 
sen. In de relaxatietijd benadering is de 
‘relaxatiestroom’ in de supergeleider even- 


| redig met de onbalans u„ — Hp gedeeld 


door de relaxatietijd, en ook evenredig 
met het volume $ waarin de relaxatie 
plaats vindt. De theoretische analyse geeft: 


Lo 


_INOe Arn 6) 


Vi3 


Q is het volume van dat deel van de su- 
pergeleidende laag dat binnen de injectie- 
junctie valt. Vergelijking (5) maakt het 
mogelijk Tp nauwkeurig te bepalen uit 
het experiment. rm bleek inderdaad, zoals 
(4) aangaf, dicht bij 7, evenredig te zijn 
met (7, — 7)? De laatste jaren wordt 
dit type experiment gebruikt om de in- 
elastische elektron-fonon verstrooiings- 
tijd Tp te bepalen in diverse metalen. 


Verklaring van het experiment van Yu en 
Mercereau 

We zijn nu op het goede punt aangeland 
om terug te keren naar het experiment 
van Yu en Mercereau. De eerste stoot bij 
het ontrafelen van de fysica van de stroom- 
voerende N-—S overgang is gegeven door 
Pippard en medewerkers. Een nauwkeu- 
rige bespreking is te vinden in een artikel 
van Waldram®*. In figuur 6a zijn de quasi- 


normaal 
metaal 


B fe, 


jAN 


deeltjes toestanden aangegeven in het nor- 
male metaal en in de supergeleider. We 
zullen hier het “proximity effect” nege- 
ren, waardoor op korte afstand van de 
overgangsupergeleiding wordt geïnduceerd 
in het normale metaal en de gap wordt 
verkleind in de supergeleider. We gaan uit 
van een positieve stroom van N naar $S en 
praten daarom over een stroom van gaten 
die naar de supergeleider toe beweegt. De 
redeneringen voor elektronen zijn geheel 
analoog; er is volledige symmetrie tussen 
gaten en elektronen en tussen gatachtige 
en elektronachtige quasideeltjes. Voor de 
gaten die op het grensvlak aankomen zijn 
er twee mogelijkheden, hun quasideeltjes 
energie in het normale metaal is kleiner 
of groter dan de gap. In het eerste geval is 
er in de supergeleider geen toestand be- 
schikbaar met dezelfde energie. Er treedt 
‘Andreev-reflectie’ op waarbij het gat als 
elektron terugkeert het normale metaal in. 
Ladings- en impulsbehoud worden ver- 
zorgd doordat in de supergeleider een 
Cooper-paar naar het grensvlak toe be- 
weegt. Op deze wijze wordt de normale 
stroom aan het grensvlak omgezet in een 


Fig. 6. ‘ Stroomvoerende supergeleider- 
normaal metaal overgang. 

a. excitatiespectra in het normale metaal 
en in de supergeleider. Een quasideeltje A 
ondervindt Andreev-reflectie, een quasi- 
deeltje B kan in de supergeleider zijn weg 
vervolgen. b. Verloop van u. x <0 is het 
normale metaal, x > 0 de supergeleider. 
Bij zeer lage temperatuur en volledige 
Andreev-reflectie verloopt u, als bij A, 
dicht bij T, zoals bij B. 

Voor x >> 0 is u, gelijk aan up. Xs en Xn 
geven de posities aan van de supergelei- 
dende en normale zijpootjes in het ex- 
periment van Yu en Mercereau. 


supergeleider 





XD 
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superstroom. Er is geen dissipatie in de 
supergeleider. Bij zeer lage temperaturen 
is dit type proces dominerend. De gap is 
groot en er zijn in het normale metaal 
geen quasideeltjes met hoge energie. 

Alle quasideeltjes worden gereflecteerd en 
de potentiaal u„ verloopt zoals aangegeven 
in figuur 6b met A. Dit potentiaalverloop 
is wat men als vanzelfsprekend zou ver- 
wachten. 


Wanneer echter de quasideeltjes energie 
in N groter is dan de gap in S kan het gat 
direct als gatachtig quasideeltje zijn weg 
vervolgen in de supergeleider. Voorzover 
de ladingen niet geheel overeenstemmen 
(dicht bij de gap) treedt het condensaat 
van Cooper-paren als corrigerende factor 
op. De stroom van gaten de supergeleider 
in geeft net zoals bij de tunneljunctie aan- 
leiding tot ladings-onbalans en een verschil 
in elektrochemische potentialen u, en Up. 
Een Boltzmann-diffusie vergelijking kan 
worden opgesteld om de plaatsafhanke- 
lijkheid van de niet-evenwicht verdeling 
van quasideeltjes te berekenen. Ver van 
het grensvlak is u„ = Hp, vanaf het grens- 
vlak treedt exponentiële afval op van de 
ladings-onbalans met als karakteristieke 
maat de diffusielengte A. Deze is gelijk 
aan (vel rR/3) ll? waarin vj de Fermi- 
snelheid is en / de vrije weglengte van de 
elektronen voor elastische verstrooiing. 
Deze diffusielengte is dicht bij 7, in veel 
supergeleiders van de orde van grootte 
van 10 um. 

We weten verder dat up in de supergelei- 
der overal dezelfde waarde zal hebben. Al 
met al komen we voor u„ op het verloop 
zoals dat geschetst is in figuur 6b bij B. 
Dit type gedrag domineert dicht bij 7. 
waar de gap klein is en er veel excitaties 
in het normale metaal aanwezig zijn met 
grotere energie. 


De verklaring voor de waarnemingen in 
figuur l is nu duidelijk. Boven de kritische 
temperatuur, links in figuur l, wordt met 
pootjes A en B die beiden nog normaal 
zijn, Hp gemeten. Deze u„ verloopt con- 
tinu zodat Va groter is dan Vg. Beneden 
4,15 K is pootje A echter supergeleidend 
en meet up, terwijl pootje B normaal blijft 
en u meet. Dicht beneden 7, verloopt u„ 
zoals aangegeven in figuur 6b met aandui- 
ding B. Voor grote x is u„ gelijk aan uy, 
maar in het overgangsgebied dicht bij het 
grensvlak is u„ steeds hoger dan u. Hoe- 
wel pootje A, ter plaatse x,, dichter bij 
het grensvlak zit dan pootje B ter plaatse 
Xn is de gemeten potentiaal V4 lager dan 
de gemeten Vg. Er vindt dus tekenomke- 
ring plaats. Bij verder afkoelen gaat het 
verloop van u„ geleidelijk over van een 
gedrag volgens aanduiding B in figuur 6b 
naar dat van aanduiding A. Daardoor zakt 
Vg geleidelijk in en wordt bij lagere tem- 
peraturen VA — Vg steeds kleiner. Zoals 
eerder al is aangeduid zijn er twee redenen 
waarom de niet-evenwicht effecten bij da- 
lende temperatuur minder uitgesproken 
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zijn: de relaxatietijd wordt korter en 
steeds meer quasideeltjes ondervinden An- 
dreev-reflectie. 


Fase-slip centra 

Zeer sterk aan het vorige systeem verwant 
is het gedrag van ééndimensionale super- 
geleiders als de kritische stroom wordt 
overschreden. Eéndimensionaal betekent 
hier dat de dwarsafmetingen kleiner zijn 
dan coherentielengte en magnetische in- 
dringdiepte, van de orde van grootte van 

l um. Experimenteel is dit het geval in 
smalle dunne opgedampte strippen en 
dunne gegroeide éénkristallen (whiskers). 
In deze ééndimensionale systemen treden 
verschijnselen op die om historische rede- 
nen met de naam fase-slip centra worden 
aangeduid. Fase-slip centra ontstaan het 
eerst op zwakke plekken in de strip (plaat- 
selijk iets lagere kritische stroom). Ook in 
volkomen homogene systemen zullen zij 
echter als een lokale storing ontstaan. Het 
verloop van de potentialen in een fase- 
slip centrum is zoals weergegeven in fi- 
guur 7. Bij overschrijden van de kritische 
stroom kan de u, niet meer overal de- 
zelfde waarde hebben. Er treedt een 
sprong op van Hp, die gepaard gaat met 
een elektrisch veld over een korte afstand. 
De sprong in up leidt daar tot een dyna- 
misch proces waarbij de superstroom pe- 
riodiek varieert tussen nul en de kritische 
waarde. De frequentie van het periodieke 
proces is de Josephson-frequentie 2 u/h. 
Het dynamische proces is beperkt tot een 
klein gebied ter grootte van de coherentie- 
lengte, een typerende waarde is l um. In 
deze kern van het fase-slip centrum worden 
steeds Cooper-paren opgebroken. De daar- 
bij gevormde quasideeltjes worden door 
het heersende elektrische veld al naar ge- 
lang hun lading naar links of naar rechts 
gedreven. In de figuur ontstaat links een 
overmaat van elektronachtige quasideeltjes 
welke zich door diffusie verwijderen van 
de kern. Rechts treedt een analoge diffu- 
siestroom van gatachtige quasideeltjes op. 
Die diffusiestromen transporteren lading 
in de figuur van links naar rechts. Er is, be- 
halve in de kern, geen elektrisch veld, wel 
een verloop van de u„. Dit verloop ver- 
toont dezelfde exponentiële afval met ka- 
rakteristieke lengte A als gevonden werd 
bij de S—N overgang. Dit beeld van fase-slip 
centra is door Skocpol, Beasley en Tink- 
ham ontwikkeld en wat betreft het ver- 
loop van H„ en up geverifieerd door Dolan 
en Jackelé. De laatste maten u„ En Up 
met behulp van een groot aantal superge- 
leidende en normale sondes (tunneljunc- 
ties) langs de strip. Dergelijke metingen 
worden ook in Delft verricht. 


Slotopmerkingen 

Het voorgaande roept een andere bijdrage 
in herinnering die Gorter heeft geleverd 
op het gebied van supergeleiding. 

De kritische stroom van een wat dikkere 
supergeleidende draad van type 1 mate- 
riaal wordt bepaald doordat het eigen veld 





Fig. 7. Verloop van u, en u in een fase- 
slip centrum. De kern bevindt zich bij 

x = 0. Het gedrag van u in de kern, waar 
snelle dynamische processen plaatsvinden, 
is niet bekend. 


van de stroom aan het oppervlak de kri- 
tische waarde overschrijdt. Bij een stroom- 
sterkte boven de kritische waarde kan de 
draad niet geheel supergeleidend zijn maar 
is hij evenmin geheel normaal. Gorter” 
stelde voor het gedrag een dynamisch 
model voor, waarin de grenzen tussen su- 
pergeleidende en normale gebieden zich 
steeds zouden verplaatsen. Er zijn sinds- 
dien ook andere modellen geponeerd en 
het is experimenteel nog niet duidelijk ge- 
worden wat de juiste oplossing is. Het is 
nu wel zeker dat een dynamisch gedrag als 
voorgesteld door Gorter gepaard zou gaan 
met dezelfde soort niet-evenwicht ver- 
schijnselen als hiervoor werden besproken. 


Een van de meest interessante gevolgen 
van ladings-onbalans in een supergeleider 
isde mogelijkheid van lopende golven. Die 
golven zijn gekoppeld met oscillaties van 
Hy. Plaatselijk zijn er een quasideeltjes 
stroom en een paarstroom die elkaar com- 
penseren zodat de divergentie van de to- 
tale stroom nul blijft. 

De amplitude van beide stromen varieert 
met tijd en plaats. De dracht van derge- 
lijke golven is echter klein. Experimenteel 
is het bestaan van deze lopende golven 
aangetoond door Carlson en Goldmané®. 


Wat de theorie van de hier beschreven ver- 
schijnselen betreft is er in de laatste jaren 
veel vooruitgang gemaakt. Met name door 
Schmid en Schön is op microscopische ba- 
sis een goed formalisme ontwikkeld om 
tot kwantitatieve berekeningen te komen. 
Door Pethick en Smith? is een twee vloei- 
stoffen beschrijving opgesteld voor super- 
geleiders waarin de niet-evenwicht ver- 
schijnselen zijn verwerkt. Zij gebruiken 
daarbij de Boltzmann-vergelijking gecom- 
bineerd met de BCS-gapvergelijking en 
vinden uiteindelijk goed hanteerbare rela- 
ties. Het gaat de opzet van dit artikel te 
boven om nader op deze theoretische be- 
schrijvingen in te gaan. Wel is het curieus 
te vermelden dat Pethick en Smith bij het 
ontwikkelen van hun theorie veel gebruik 
maakten van methoden die waren ontwik- 
keld om relaxatie in superfluid * He te be- 
schrijven. Werd het voor supergeleiders ont- 
wikkelde twee vloeistoffen model van Gor- 
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ter en Casimir eerst ook toegepast op he- 
lium, nu leidt een ontwikkeling bij het 
heliumonderzoek tot een verbeterd twee 
vloeistoffen model voor supergeleiders. 
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In verband met zijn benoeming tot voor- 
zitter van de Koninklijke Nederlandse 
Akademie van Wetenschappen, treedt 
Gorter in mei 1960 af als voorzitter van 
de Stichting voor Fundamenteel Onder- 
zoek der Materie, ten gunste van Prof. 

Dr. J. de Boer. Deze foto werd gemaakt 
direct na deze aankondiging, op het bor- 
des van kasteel Rijnhuizen te Nieuwegein, 
waar FOM 's Raad van Bestuur placht te 
vergaderen. Gorter staat hier al op de 
tweede rij, achter zijn opvolger. De zes 
jaren dat Gorter het voorzitterschap van 
FOM vervulde, zijn voor FOM de meest 
expansieve geweest. Toen in 1963 ook 
directeur Dr. W.J. Beekman en in 1964 
secretaris Prof. Dr. W.J. Woltjer aftraden, 
was er duidelijk een periode in het be- 
staan van FOM en de Nederlandse natuur- 
kunde afgesloten. 
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Boom, Meppel/Amsterdam, 1980. 

205 blz, ingenaaid f 28,50, gebonden 
f 38,50. 


Ernst Mach (1838-1916) was achtereen- 
volgens hoogleraar in de wiskunde te 
Graz, in de experimentele fysica te Praag 
en tenslotte in de filosofie te Wenen. Zelf 
beschouwde hij zich in de eerste plaats als 
fysicus; ondanks enkele niet onbelang- 
rijke bijdragen tot de natuurkunde (on- 
derzoek van schokgolven: machgolf, 
machgetal, hoek van Mach) hebben toch 
zijn filosofische inzichten zijn naam tot 
in deze tijd bekend gehouden. Mach 

ziet — mede onder invloed van de veld- 
winnende evolutietheorie — de fysica in 
het perspectief van de steeds succesvol- 
lere aanpassing van de mens aan de we- 
reld om zich heen. Om zich in de wereld 
te kunnen handhaven moet de mens orde 
aanbrengen in de verwarrende veelheid 
van ervaringen; hij vormt zich daartoe 
bijvoorbeeld het concept ‘ding’ voor be- 
paalde groepen van ervaringen die relatief 
constant zijn. Een concept is succesvoller 
naarmate het meer ervaringen op zo’n 
eenvoudige wijze samenvat; dit noemt 
Mach ‘denkeconomie’. Wetenschap zet 
het streven naar zo spaarzaam mogelijke 
ordening van de verschijnselen op ver- 
grote schaal voort door vorming van 
nieuwe begrippen en wetten die van 
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toepassing zijn op een door experimen- 
teren uitgebreid domein. Net zoals 
voorwetenschappelijke kennis is ook de 
fysische begrips- en theorievorming his- 
torisch, psychologisch en biologisch me- 
debepaald. Het is de taak van de kennis- 
kritiek hierdoor binnengeslopen meta- 
fysische elementen aan de kaak te stellen 
en te verwijderen; doel van de fysica is 
immers de zuinigste, eenvoudigste ab- 
stracte uitdrukking van de feiten alleen. 
De elementaire ervaringsfeiten (zintuige- 
lijke indrukken, zoals ‘rood’) vormen 
daarbij het materiaal waarvan alle we- 
tenschappen in principe moeten uitgaan 
(dit is Mach’s ‘elementenleer’). 


Voor het eerst zijn thans enkele stukken 
van Mach die bovenstaande centrale pun- 
ten uit zijn filosofie illustreren in Neder- 
landse vertaling verschenen; ze zijn af- 
komstig uit de Populär-wissenschaftliche 
Vorlesungen, Erkenntnis und Irrtum en 
uit Die Mechanik. Uit het laatste werk 
vinden we een gedeelte waarin Mach zijn 
antimetafysische wetenschapskritiek 
toegepast op Newton's opvattingen over 
ruimte en tijd, culminerend in wat later 
in verband met de algemene relativi- 
teitstheorie bekend zou worden als het 
principe van Mach. 

Verder is een paragraaf vertaald die een 
samenvattend overzicht geeft van Mach’s 
kritiek op Newton's bewegingswetten en 
de daarmee samenhangende definities; 
helaas zijn de stukken waarin meer in 
detail ingegaan wordt op het circulaire 
karakter van Newton's presentatie van 


F = ma en waarin Mach zijn eigen — 
bekende — definitie van het massabe- 

grip ontwikkelt onvertaald gebleven. De 
overige stukken gaan in op meer algemeen 
filosofische punten zoals boven genoemd. 
Vooral het eerste stuk — symmetrie — 
lijkt mij daarbij wat willekeurig gekozen. 
De vertaler (Willem de Ruiter) is erin ge- 
slaagd Mach’s vrije stijl van schrijven in 
goed lopend Nederlands over te brengen. 
Wel vielen mij op een aantal plaatsen on- 
nauwkeurigheden in de vertaling op waar- 
door de bedoeling van de betrokken pas- 
sages mijns inziens gedeeltelijk verloren. 
gaat (bijvoorbeeld op pagina 86, 103, 
119, 127, 189, 190). De opstellen worden 
voorafgegaan door een inleiding van SJ. 
Doorman — die zeer de moeite waard is — 
en een bibliografie van recent materiaal 
over Mach. 

Ongeveer honderd jaar zijn verstreken 
sinds Mach zijn gedachten formuleerde. 
In die tijd zijn tal van vragen gerezen 

over door hem met grote overtuiging naar 
voren gebrachte standpunten (bijvoor- 
beeld: werkt een radicaal empirisme niet 
juist remmend op de wetenschappelijke 
vooruitgang? (Planck); leidt de elemen- 
tenleer niet tot solipsisme?). Mach’s 
ideeën, en vooral zijn uitgesproken anti- 
dogmatische instelling, blijven echter 
stimulerend voor iedere fysicus die zich 
interesseert voor de grondslagen van zijn 


vak. 
D. Dieks 
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Geluiden en de twee-fluïda beschrijving 
van superfluïide helium 


H. v. Beelen en H.C. Kramers 


De verschijnselen in superfluïde * He vertonen een veel grotere verscheidenheid dan die 
in een gewone vloeistof. Een twee-fluida model, analoog aan dat van Gorter en Casimir 
voor de supergeleiding, blijkt een adequate beschrijving te geven. Het verklaart onder 
andere de meerdere soorten ‘geluid’ die in helium worden waargenomen. Op deze ge- 
luiden en op de wijze waarop akoestisch onderzoek ons veel kan leren over het micro- 
scopisch beeld dat aan de twee fluïda beschrijving ten grondslag ligt, zal in dit artikel 


nader worden ingegaan. 


De opvallendste overeenkomst tussen de 
eigenschappen van supergeleiders en van 
vloeibaar helium is de mogelijkheid van 
wrijvingsloze stroming; bij supergeleiders 
verdwijnt de elektrische weerstand bij het 
sprongpunt 7, bij vloeibaar helium de 
weerstand voor stroming door zeer nauwe 
kanalen beneden het lambdapunt 7, = 
2,17 K. Gorters!® belangstelling voor het 
gebied waarin helium deze superfluide 
eigenschap vertoont (het He-II gebied) 
komt dan ook ongetwijfeld voort uit zijn 
eerdere werk aan supergeleiders, dat leid- 
de tot het Gorter-Casimir twee-fluida 
model, in zekere zin een voorloper van 
het zo succesvolle analoge model voor he- 
lium. In dit model bestaat He-II uit een 
superfluidum dat wrijvingsloos kan be- 
wegen, en een viskeus normaal fluidum 
dat de drager is van alle entropie en daar- 
mee van de thermische eigenschappen. 
Convectie door het normale fluïdum is 
verantwoordelijk voor de uitzonderlijk 
goede warmtetransporteigenschappen van 
He-[I. Bij elke temperatuur beneden het 
A-punt behoort een zekere massadicht- 
heid op, van het normale fluïdum en ps 
van het superfluidum, zodanig dat de 
totale dichtheid p =p; +p„,. Bij het A- 
punt is alles normaal, p,‚, =p; bij 7 =O is 
alles superfluide, p‚ =p. De beweging van 
de beide fluïda is gescheiden, dat wil zeg- 
gen er zijn twee snelheidsvelden v, en vs. 
Voor kleine snelheden geeft de hydro- 
dynamica van dit twee-fluida model een 
uitstekend beeld van de verschijnselen. 
Voor grotere snelheden treden complica- 
ties op, zoals een snel toenemende stro- 
mingsweerstand, welke Gorter heeft ge- 
tracht te verklaren met behulp van een 
wederkerige wrijving tussen beide fluida. 
Inmiddels hebben we geleerd dat de vor- 
ming van wervels in het superfluïdum, 
waarvan de circulatie van v, gekwanti- 
fiseerd is, en hun wisselwerking met het 
normale fluidum verantwoordelijk moet 
zijn voor deze bijzondere vorm van turbu- 
lentie. 

Een nader microscopisch beeld heeft 
Landau gegeven met behulp van de ther- 
mische excitaties in de vloeistof. Het nor- 
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male fluïdum kan dan worden geïnterpre- 
teerd als een gas van deze ‘quasi-deeltjes’, 
waarvan het energie-impuls spectrum ge- 
tekend is in figuur 1. 

Praktisch kan men twee soorten excitaties 
onderscheiden, de fononen met een 
kleine impuls die vrijwel lineair met de 
energie samenhangt en de rotonen in het 
parabolisch minimum bij een impuls die 
correspondeert met een golflengte ter 
grootte van de atoomafstand. De mini- 
mum energie van de rotonen (A/k =8,6 K) 
betekent dat hun aantal, en daarmee ook 
hun bijdrage tot de soortelijke warmte, 
een steile exponentiële functie van de 
temperatuur is (“v exp(—A/KT), in tegen- 
stelling tot de 7° afhankelijkheid bij de 
fononen. 

De dichtheid van het normale fluidum 
wordt in dit beeld de verhouding van de 
impuls en de snelheid van een volume- 
eenheid van het gas van excitaties. De 
dichtheid van het superfluïdum is dan 

Ps =P — Pn- De transporteigenschappen 
van He-Il worden uiteindelijk beheerst 
door de botsingsprocessen in het excita- 
tiegas, processen waarbij het aantal quasi- 
deeltjes niet constant behoeft te blijven. 
De diverse transportcoëfficiënten in de 
twee-fluida beschrijving worden hierdoor 
bepaald. 


Fig. 1. Het excitatiespectrum van He-ll. 
De verdikkingen van de lijn geeft schema- 
tisch de bezetting door fononen en 
rotonen aan. 





Dr. H. van Beelen (46) studeerde experi- 
mentele natuurkunde aan de Leidse Uni- 
versiteit. In 1967 promoveerde hij bij 
Prof. Dr. K. W. Taconis op een onderwerp 
uit de supergeleiding. Naast zijn werk op 
het gebied van de supergeleiding begeleidt 
hij sinds 1972 ook enige promovendi bij 
hun onderzoek van de stromingseigen- 
schappen en van de akoestische eigen- 
schappen van superfluide * He. 


Het is interessant om * He bij te mengen: 
tot 6,5% blijft dit zelfs bij het absolute 
nulpunt in oplossing. De ‘vreemde’ * He 
atomen worden nieuwe quasi-deeltjes in 
de vloeistof, in evenwicht met het excita- 
tiegas, dat wil zeggen ze dragen op de- 
zelfde wijze als deze bij tot het normale 
fluïdum. Het spectrum van de * He quasi- 
deeltjes is in eerste benadering eenvoudig 
gegeven door e =p? /2m*, waarbij de 
effectieve massa m* ongeveer tweemaal 
de kale * He massa is. 

Door deze bijmenging worden de moge- 
lijke botsingsprocessen uiteraard belang- 
rijk uitgebreid, waardoor de transport- 
verschijnselen geheel van karakter kunnen 
veranderen. 

In dit artikel zullen we ons tot de akoes- 
tische verschijnselen beperken, met het 
accent op het onderzoek zoals dit in het 
Kamerlingh Onnes Laboratorium is of 
wordt uitgevoerd. Eerst zullen we laten 
zien hoe de hydrodynamica van het twee- 
fluïda model leidt tot een reeks verschil- 
lende ‘geluiden’. Hierbij worden tevens 
enkele recente onderzoekingen aan deze 
geluiden vermeld en de gebruikte experi- 
mentele methoden toegelicht. Vervolgens 
wordt wat dieper ingegaan op de wijze 
waarop met behulp van het onderzoek 
van het tweede geluid het microscopisch 
beeld van de excitaties en hun botsings- 
processen nader kan worden begrepen. In 
het bijzonder de verdunde oplossingen 
van * He zullen daarbij aan de orde 
komen. 


De hydrodynamische beschrijving van de 
geluiden in He-II 

In het zo succesvolle twee-fluïda model’ 
zijn acht onafhankelijke variabelen nodig 
om de toestand volledig te beschrijven. 
Twee thermodynamische variabelen, bij- 
voorbeeld de massadichtheid p en de 
entropiedichtheid ps (de overige thermo- 
dynamische grootheden zijn dan door de 
toestandsvergelijkingen van het He-II be- 
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Prof: Dr. H.C Kramers (58) studeerde in 
Groningen en Leiden en promoveerde in 
1956 bij CJ. Gorter op een proefschrift 
over “Some properties of liquid helium 
below 1 K” Hij is vanaf 1963 lector (en 
dus vanaf 1980 hoogleraar) in de experi- 
mentele natuurkunde in Leiden. 

Zijn wetenschappelijk werk omvatte het 
onderzoek van diverse eigenschappen van 
vloeibaar helium, zowel wat betreft zui- 
ver * He als de verdunde * He — * He meng- 
sels, (stromingen, soortelijke warmte, 
ionen, tweede geluid). 


paald) en de twee snelheidsvelden v‚(r) en 
v‚(r). 

Voor een volledige beschrijving zijn nu 
acht transportvergelijkingen nodig, de 
Landau-Khalatnikov vergelijkingen, die 
bestaan uit de balansvergelijkingen voor 
de massa, de entropie en de impuls, aan- 
gevuld met een bewegingsvergelijking voor 
het superfluidum. 

De dissipatieve processen worden in deze 
vergelijkingen beschreven door een warm- 
tegeleidingscoëfficiënt (Kk), een viscosi- 
teitscoëfficiënt (n) en vier volumeviscosi- 
teiten (C, = (4, Cz en €3), in plaats van 
één zoals in een ‘gewone’ vloeistof. In het 
beeld van Landau worden deze transport- 
coëfficiënten bepaald door het gedrag van 
de thermische excitaties. 

In dit artikel zullen we ons beperken tot 
een bespreking van de voortplanting van 
kleine, lokaal aangebrachte, verstoringen 
van de evenwichtstoestand. Dit heeft het 
voordeel dat met niet-lineaire effecten, 
zoals bijvoorbeeld het optreden van tur- 
bulentie, geen rekening behoeft te wor- 
den gehouden, zodat de gelineariseerde 
_transportvergelijkingen kunnen worden 
gebruikt“. Bij weglating van de dissipa- 
tieve processen vereenvoudigen deze tot: 


òp 

Ev + so Vp + Ano V*Yn ie 
(massabehoud) (1) 

ò(ps) 

5e +0 Ven zb 
(entropiebehoud) (2) 


* In een vorig artikel in dit tijdschrift* is in- 
gegaan op enig Leids onderzoek aan de stro- 
ming van He-[I door buizen, waarin deze turbu- 
lentie centraal staat. 
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‚ 
òv, 


dv, ' 
Pso 5 + Pno Am + Vp (pps) =0 
(impulsbehoud) (3) 
òv, | 
KE } =0 
(beweging superfluidum) (4) 


Met de accenten worden de afwijkingen 
van de variabelen van hun evenwichts- 
waarden aangegeven (dus p’ = p-p‚, enz). 
De gradiënt in de chemische potentiaal u 
hangt met die in de druk P en de tempe- 
ratuur 7’ samen volgens 


Vu =P 5 VT (5 
Geluiden in de vrije vloeistof 

Om de mogelijke wijzen van voortplan- 
ting in de ‘vrije’ vloeistof te onderzoeken 
‘vrij’ wil zeggen: geen invloed van wan- 
den), substitueren we op de gebruike- 
lijke wijze een vlakke golfoplossing 

exp [i(wt—k-r)] in de vergelijkingen. Er 
blijken nu twee, longitudinale, golven mo- 
gelijk te zijn, het ‘eerste’ en het ‘tweede’ 
geluid. Het eerste geluid correspondeert 
met een dichtheidsgolf of drukgolf als ge- 
luid in een gewone vloeistof; bij verwaar- 
lozing van de geringe thermische uitzetting 
bewegen beide fluïda in fase. In het tweede 
geluid is hun beweging juist in tegenfase, 
zodanig dat ps +on =p =0;een tweede 
geluidsgolf manifesteert zich voorname- 
lijk als een temperatuurgolf. De beide 
fasesnelheden zijn, bij verwaarlozing van 
de thermische expansie, respectievelijk 
gegeven door: 


oP 
Cio“ = aa (6) 
s: 2 en Ps oe fr (7) 
di Bn Gr 


waarin Cy = T(ds/d7T), de soortelijke 
warmte bij constante dichtheid is. 

Het in rekening brengen van de dissipa- 
tieve processen leidt tot dispersie en ab- 
sorptie van het eerste en het tweede ge- 
luid. Bovendien blijkt er dan een vlakke 
golfoplossing te zijn, die correspondeert 
met een overgedempte, transversale vis- 
keuze golf in het normale fluïdum, ana- 
loog aan die in een gewone vloeistof. 


De invloed van vaste wanden 

De aanwezigheid van vaste wanden kan 
van grote invloed zijn op het karakter van 
de golfvoortplanting. Daar het viskeuze 
normale fluïdum niet langs zo’n wand 
kan slippen is zijn beweeglijkheid binnen 
de ‘viskeuze indringdiepte’ \, =(2n/onw): 
ernstig beperkt. In wijde buizen leidt dit 


tot extra absorptie van het eerste en 


tweede geluid. In zeer nauwe kanalen ech- 
ter, is de invloed veel ingrijpender. Anders 
dan in een gewoon fluïdum is, dankzij de 
grote beweeglijkheid van het super- 
fluïdum, toch golfvoort planting mogelijk. 
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Fig. 2. De voortplantingssnelheden van 
het eerste (C'° ), het tweede (Co ) en het 
vierde (Cao ) geluid in * He en voor het 
tweede geluid in een 4% * He-* He meng- 
sel (Co) 


De golfvergelijking voor dit ‘vierde’ geluid 
kan eenvoudig worden verkregen door de 
extreme eis pv, =O in de transportverge- 
lijkingen in te vullen”. 

Uit vergelijking (1) en (4) volgt dan, met 
behulp van (2): 


0 p' (a 

H) 
Peo sd 8 
gee "5 9p ps ke Ge 
De hiermee corresponderende longitudi- 
nale dichtheidsgolf in het superfluïdum 


heeft dus een fasesnelheid: 





Ò | 
Cao° = Ps Cr. Se, Cio + Cao 6) 


Het verloop van Cao, berekend uit de 
thermodynamische eigenschappen van 
He-Il, is getekend in figuur 2, tezamen 
met dat van C‚o en C5o. Substitutie van 
de gevonden fasesnelheid Cao = w/ka4o in 
de transportvergelijkingen levert de ampli- 
tuden van de diverse toestandsvariabelen, 
waaruit zich de dempingsconstante van 
het vierde geluid eenvoudig laat bereke- 
nen. Deze amplituden bepalen namelijk de 
entropieproduktie ten gevolge van de dis- 
sipatieve processen. In de ideale golf (v, = 
0) dragen alleen de warmtegeleiding (ten 
gevolge van 7’ #0) en de volumeviscosi- 
teit C3 (ten gevolge van v, # 0) bij. Dit 
betekent dat 3 hierbij de rol heeft over- 
genomen van {), die bij het eerste geluid 
de demping overheerst (ten gevolge van 
PZ Vn =v #0). Daar in een vierde ge- 
luidsexperiment v‚ niet geheel nul zal 
zijn is er ook een viskeuze bijdrage (ten 
gevolge van P/ #0) en een thermische 
bijdrage van de wanden (ten gevolge 


*__De impulsvergelijking (3) speelt dan geen rol 
meer; zij zou eventueel kunnen dienen om de 
‘dwangkrachten’ in het vloeistofvolume te bere- 
kenen, die nodig zijn om de eenmaal gevonden, 
‘ideale’ oplossing te realiseren. 
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van 7’ #0). 

Tenslotte merken we op dat, evenals dit 
het geval is bij het eerste en het tweede 
geluid, een exacte berekening van de 
eigenschappen van het vierde geluid 
mogelijk is, uitgaande van de volledige, 
gelineariseerde, Landau-Khalatnikov 
vergelijkingen en de randvoorwaarden’. 


Oppervlaktegolven in de He-lI film 

Een soortgelijke rol als bij het vierde ge- 
luid, spelen de randvoorwaarden bij het 
‘derde’ geluid in de He-II film. Deze film 
is de zeer dunne laag vloeistof die zich 
onder invloed van de vanderwaalskrach- 
ten op de wanden van een vat vormt, zo- 
dra zich in dat vat enig heliumgas bevindt. 
Hoewel zo’n film maar enkele tot enkele 
tientallen atoomlagen dik is, is bij vol- 
doend lage temperatuur wrijvingsloos 
transport van het superfluïdum zeer goed 
mogelijk, maar zal het normale fluïdum 
door de vaste wand vrijwel geblokkeerd 
zijn. Ten gevolge van het vrije filmopper- 
vlak zal hier echter geen vierde geluid 
resulteren. In plaats daarvan kan een op- 
pervlaktegolf ontstaan onder invloed van 
de door de wand uitgeoefende vander- 
waalskrachten. Een sterk vereenvoudigde 
berekening van dit gecompliceerde ver- 
schijnsel verloopt volledig analoog aan die 
gewoonlijk wordt gegeven voor opper- 
vlaktegolven in ‘ondiep water’ onder in- 
vloed van de zwaartekracht. Men verwaar- 
loost dan de compressie en alle ther- 
mische effecten, inclusief de verdamping 
aan het filmoppervlak. De massabalans, 
gemiddeld over de filmdikte 6, kan dan 
worden geschreven als: 


òv De 
Pso Ôo po = 0 


10 
Òx òt (10) 
Deze wordt gecombineerd met de bewe- 
gingsvergelijking voor het superfluïdum 
in de voortplantingsrichting x: 
OV Ei op 5 Ù 
dt Po Ox 


Ten gevolge van de vanderwaalspotentiaal 
Q geeft een verloop in de filmdikte  aan- 
leiding tot een gradiënt in de ‘hydro- 
statische’ druk: 


oP _ (5) òö 
ox Po \as Ja, ax 


(veelal is Q = —y/ô®, met y= 10” à 
10” m°s*). 

Uit vergelijking (10)-(12) volgt onmiddel- 
lijk de golfvergelijking voor dit sterk 
geïdealiseerde derde geluid: 


NE 
° \dô /8, Ax? 
zodat de voortplantingssnelheid gegeven 

is door 


(11) 


(12) 


0'8” _Pso 
dt? Po 








(13) 


Cn Pso 
Po 





dg? 
Ôo (5) z 3 Ls0 an 
dè JÖ, Po 80° 


(14) 


(N.B. Vergelijk de uitkomst met C? = gh 
voor oppervlaktegolven in ondiep water 
met diepte /.) 

Anders dan bij het vierde geluid kan de 
verkregen geïdealiseerde golfoplossing 
niet dienen om de dempingsconstante van 
het derde geluid te berekenen. Deze 
wordt voor een belangrijk deel juist door 
de thermische effecten in de wand en in 
de damp bepaald. De berekening van deze 
thermische effecten is nogal gecompli- 
ceerd en zal hier niet worden weergege- 
ven. Een volledige overeenstemming met 
de experimentele resultaten is trouwens 
nog niet verkregen. 

Ondanks de vele vereenvoudigingen geeft 
de berekende voortplantingssnelheid (14) 
de gemeten waarden voor de dikkere 
films zeer redelijk weer. Voor dunnere 
films treden er echter duidelijke afwijkin- 
gen op, die niet uit één der bovengenoem- 
de verwaarlozingen kunnen worden ver- 
klaard. Het derde geluid blijkt in dunnere 
films alleen beneden een overgangstempe- 
ratuur 7, veel kleiner dan 7, te kunnen 
worden waargenomen. Bij het passeren 
van 7, verdwijnt het plotseling, zonder 
dat C3 daarbij naar nul gaat. Dit afwijken- 
de gedrag wordt geweten aan het sterke 
verloop in eigenschappen van de opéén- 
volgende atomaire lagen in de film. Men 
is er echter nog niet in geslaagd hiermee 
de waarnemingen te verklaren. Meer suc- 
ces wordt bereikt met een twee-dimensio- 
nale beschrijving van de zeer dunne 
films’, waarin de overgang bij T, met een 
eerste orde faseovergang in het twee-di- 


_mensionale superfluidum correspondeert, 


van de superfluïde naar de normale toe- 
stand (in het drie-dimensionale geval is de 
overgang bij 7 van de tweede orde). 

De eigenschappen van de zeer dunne He- 
[IT films staan op dit moment erg in de 
belangstelling. Deze films bieden goede 
mogelijkheden de vraagstukken met be- 
trekking tot de superfluiditeit van twee- 
dimensionale systemen te onderzoeken. 


Met het optreden van derde en vierde ge- 
luid is duidelijk aangetoond dat de aard 
van de randvoorwaarden de wijze van 
golfvoort planting ingrijpend beïnvloeden. 
Er zijn in de literatuur ook voorbeelden 
te vinden van weer andere randcondities, 
die leiden tot vijfde en zesde ‘geluid’. 
Hierop zullen we niet nader ingaan. 


Experimentele methoden 

Bij het Leidse onderzoek aan of met de 
diverse soorten geluid in He-II, wordt ge- 
bruik gemaakt van pulsen zowel als van 
resonantietechnieken met ‘orgelpijpen’ en 
met ‘Helmholtz-achtige resonatoren’. De 
laatste, wellicht iets minder bekende 
resonatoren, werden door Helmholtz in 
de vorige eeuw voor gewoon geluid geïn- 
troduceerd. Ze bestaan eenvoudig uit een 
luchtvolume V, dat via een nauwe buis 
(doorsnede A, lengte L) in verbinding 
staat met de atmosfeer (figuur 3a). De in 
dit systeem aanwezige lucht kan in trilling 





Fig. 3. De enkele (a) en de dubbele (b) 
Helmholtz-resonator. Afbeelding (c) 
toont de tweede geluidsresonator, ge- 
bruikt voor het onderzoek van de turbu- 
lente stroming in He-ll. 


worden gebracht, waarbij periodiek een 
omzetting plaats vindt tussen de kine- 
tische energie van de stroming in de buis 
en de compressie energie in V. De reso- 
nantiefrequentie w volgt onmiddellijk uit 
de massabalans, gecombineerd met de 
impulsbalans. Verwaarlozen we de com- 
pressie in de buis, dan zijn deze: 


(15) 


dv __1 AP (bew. vergelijking) (16) 


V Apb=poAv (massabehoud) 


df po L 
Veronderstellen we, bijvoorbeeld, adiaba- 
tische condities, zodat 


AP = (AP/òp); Ap = Cio Ap, dan is 


A 
u VL (17) 
De kwaliteit van de resonator wordt be- 
paald door de dissipatieve processen. Met 
behulp van zo’n resonator is het mogelijk 
bij zeer lage frequenties te meten, in af- 
wezigheid van boventonen. 

Vervangen we de lucht in de resonator 
door He-II dan zijn er twee resonantiefre- 
quenties, één voor het eerste en één voor 
het tweede geluid. Wordt de verbindings- 
buis zeer nauw, dan ontstaat in plaats 
daarvan een vierde geluidsresonantie, De 
derde geluidsresonantie wordt verkregen 
door slechts zeer weinig helium in het sys- 
teem toe te laten, zodat alleen de wanden 
met een dunne laag vloeistof zijn bedekt. 
Bij de Leidse onderzoekingen worden 
dubbele resonatoren (dat wil zeggen twee 
volumina V verbonden door een buis) ge- 
bruikt (figuur 3b). Voor alle gevallen is, 
op analoge wijze als hierboven, eenvoudig 
af te leiden dat: 


(18) 


In het geval van derde geluid is A nu de 
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stromingsdoorsnede van de film in de buis 
en V het filmvolume in de beide volumina 
dat, mede om de detectie te vergemakke- 
lijken, eenvoudig kan worden vergroot 
door deze met poeder te vullen. 

Bij de Leidse onderzoekingen met het 
tweede geluid, die in de volgende para- 
graaf wat uitvoeriger worden besproken, 
wordt zowel van pulsen als van Helmholtz- 
resonatoren gebruik gemaakt. Daar het 
tweede geluid zich als een temperatuur- 
golf manifesteert, kan het simpelweg wor- 
den geproduceerd door een in de tijd 
variërende elektrische stroom door een 
weerstand te sturen. Als detector kan een 
weerstandsthermometer met voldoend 
kleine warmtecapaciteit dienen. 

Een alternatieve, mechanische, methode 
om tweede geluid te produceren maakt 
gebruik van een beweegbaar membraan, 
die het normale fluïdum niet en het 
superfluïdum wel door laat. Door op de 
membraan een metaallaagje op te dampen 
en het tegenover een vaste metalen plaat 
aan te brengen, wordt een variabele con- 
densator gevormd waarmee, door middel 
van een wisselspanning, een dichtheids- 
golf in het normale fluïdum kan worden 
geproduceerd. Detectie geschiedt door de 
variatie van zo’n capaciteit ten gevolge 
van een opvallende golf waar te nemen. 
Het tweede geluid is gebruikt als meet- 
sonde bij de bestudering van turbulente 
stromingen in capillairen”. Hiertoe werd 
deze stroming door de verbindingsbuis 
van een dubbele Helmholtz-resonator ge- 
leid (figuur 3c) en de verandering van de 
kwaliteit, en later ook de geringe veran- 
dering van de resonantie frequentie’, ten 
gevolge van de stroming gemeten. Op- 
vallend daarbij is dat, hoewel er een ster- 
ke demping kan optreden, het tweede ge- 
luid in wezen niet verandert. Een preciese 
interpretatie van de gevonden resultaten 
is nog moeilijk en zal hier niet worden be- 
sproken. 

Voor het filmonderzoek worden zowel de 
pulstechniek als de beide resonantietech- 
nieken toegepast. Heel in ’t kort zij 
slechts vermeld dat bij dikkere films het 
gedrag van lange, blokvormige pulsen is 
geanalyseerd, die vervolgens met succes 
zijn gebruikt om door middel van het 
Doppler-effect de persistentie van de film- 
stroming aan te tonen®. De demping van 
staande derde geluidsgolven, die in zeer 
lange capillairen konden worden opge- 
wekt werd tevens bestudeerd® . De 
Helmholtz-resonator wordt gebruikt om 
het gedrag van de zeer dunne films te 
onderzoeken. 

Bij het vierde geluid is tot nu toe alleen 
gebruik gemaakt van staande golven. 
Door anderen is vierde geluid alleen in 
superlekken bestudeerd. In het Leidse 
onderzoek worden staande golven aange- 
slagen in de goed gedefinieerde geometrie 
van zeer lange capillairen”. 


Het tweede geluid als meetsonde 
Het tweede geluid heeft zich ontwikkeld 
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tot één der belangrijkste hulpmiddelen 
voor de bestudering van de thermodyna- 
mische en transporteigenschappen van 
superfluïde helium, zowel wat betreft 
zuiver * He als de verdunde * He-* He 
mengsels. Meting van de voort plantings- 
snelheid bijvoorbeeld, levert met behulp 
van formule (7) de beste methode voor de 
bepaling van p„ van zuiver * He. Meting 
van de demping levert informatie over de 
transportcoëfficiënten. 

De verschillende transportverschijnselen 
in “He kunnen in het kader van de 
theorie van Landau, begrepen worden 
met behulp van een kinetische gastheorie 
van het gas van fononen en rotonen. De 
verschillende botsingsprocessen die daar- 
bij een rol spelen zijn uitvoerig door Lan- 
dau en Khalatnikov theoretisch onder- 
zocht® en uitdrukkingen zijn door hen af- 
geleid voor de bijbehorende transport- 
coëfficiënten (n‚k, (1, {C2, 3). 

De demping van een tweede geluidsgolf in 
de vrije vloeistof is bepaald door een com- 
binatie van alle transporteffecten. Maar 
een afschatting op basis van de theorie 
suggereert dat de warmtegeleiding sterk 
overheersend is. Meting van de demping 
was dus van groot belang, vooral ook 
omdat het niet mogelijk is om de warm- 
tegeleiding in helium op traditionele ma- 
nier te meten; het transport van warmte is 
dan immers vrijwel geheel bepaald door 
convectie van het normale fluïdum. 

De demping van het tweede geluid in een 
buis is in het algemeen de som van boven- 
genoemde volume demping (“vao° ) en de 
eerder genoemde demping t.g.v. de aan-. 
wezigheid van de wand (“v/w), welke 
samenhangt met de viskeuze indringdie p- 
te. Keuze van een lage frequentie levert 
dus in principe de viscositeit, van een 
hoge frequentie de warmtegeleiding. De 
verbreding van de warmtepulsen die be- 
neden 1 K blijkt op te treden hangt dus 
samen met een toeneming van de warmte- 
geleiding, omdat bij pulsen de hoge fre- 
quenties bepalend zijn. Bij Helmholtz- 
frequenties zal meestal de viscositeit over- 
heersen. Bij gewone staande-golf resonan- 
ties in een pijp, waarin een serie resonan- 
tiefrequenties optreedt, is het soms moge- 
lijk beide dempingen in dezelfde opstel- 
ling waar te nemen. 

In overeenstemming met Khalatnikov’s 
theorie blijken beide transportcoëfficiën- 
ten naar lagere temperatuur beneden 1 K 
sterk toe te nemen. De reden is dat trans- 
port van energie en impuls voornamelijk 
plaats vindt door de fononen, waarbij de- 
ze ‘gehinderd’ worden door de ‘logge’ 
rotonen. Aangezien het aantal rotonen 
exponentieel met de temperatuur toe- 
neemt, zal de botsingstijd of de vrije weg- 
lengte naar lage temperaturen sterk toe- 


nemen. 
Ingewikkelder, maar ook nog interessan- 


ter, wordt het door * He bij te mengen. 
Het aantal * He quasi-deeltjes is uiteraard 
niet van de temperatuur afhankelijk. 
Voor het tweede geluid heeft dit zeer in- 


grijpende gevolgen: door het verdwijnen 
van de rotonen beneden 0,6 K en bijge- 
volg de grote vrije weglengte van de 
fononen, is de voortplanting van het 
tweede geluid beneden deze temperatuur 
voor zuiver “He niet meer mogelijk. Bij- 
menging van zelfs kleine hoeveelheden 

3 He betekent dat het tweede geluid tot 
veel lagere temperaturen waarneembaar 
is, omdat deze quasi-deeltjes de rol van de 
rotonen als begrenzers van de vrije weg- 
lengte kunnen overnemen. De invloed van 
het constant blijven van het aantal quasi- 
deeltjes betekent ook dat p‚, naar een 
eindige constante waarde nadert. 

De snelheid van het tweede geluid in 
zuiver * He neemt bij verlaging van de 
temperatuur beneden 1 K toe naar de 
eindige waarde C‚ //3 van een dichtheids- 
golf in een fonongas. In * He-* He meng- 
sels echter, passeert zij een maximum en 
benadert dan ruwweg de evenredigheid 
met /7 van een dichtheidsgolf (geluids- 
golf) in een klassiek ideaal gas (zie figuur 
2). Dit gedrag wordt enigszins doorkruist 
door het feit dat de * He deeltjes fermio- 
nen zijn; de fermi temperatuur van het 
‘gas’ hangt van de concentratie af, voor 
een 19% mengsel is deze 0,12 K. 
Pulsmetingen van de snelheid met de ther- 
mische!® en met de mechanische!! me- 
thode gaven niet dezelfde resultaten; de 
snelheden leken bij de thermische metho- 
de een paar procent kleiner te zijn!®. Wel- 
iswaar is het zo dat bij de thermische me- 
thode in eerste instantie alleen een fonon- 
puls in de vloeistof gestuurd wordt zodat 
de “He quasi-deeltjes alleen indirect in be- 
weging worden gebracht, terwijl bij de 
mechanische methode het totale normale 
fluidum direct wordt aangepakt. Men zou 
dus kunnen verwachten dat de wisselwer- 
king tussen fononen en * He van invloed. 
zou kunnen zijn. De discrepantie treedt 
echter ook op in het hoge temperatuur- 
gebied waar men zeker een sterke wissel- 
werking mag verwachten. Recente metin- 
gen bij lage frequenties met de Helmholtz- 
resonator!? techniek zijn uitstekend in 
overeenstemming met de mechanische re- 
sultaten. | 

Om de metingen van de snelheid met de 
theorie te kunnen vergelijken, moet in 

de twee-fluïda beschrijving eerst de aan- 
wezigheid van de ‘vreemde’ * He-atomen 
in rekening worden gebracht, waardoor 
de in onderdeel I gegeven betrekkingen 
enigszins wijzigen? . De snelheid wordt 
door de energie-impuls relatie van de * He- 
excitaties bepaald. Uit de metingen wordt 
in eerste benadering het ideale gaskarakter 
e =p? [2m* bevestigd. Bij nadere inspec- 
tie blijken er belangrijke afwijkingen van 
dit simpele verband op te treden; men 
zou kunnen zeggen dat de effectieve mas- 
sa m* van een * He quasi-deeltje in het 
superfluidum afhankelijk van zijn impuls 
is. 

Naast dit principieel belangrijke probleem 
van een fermion in een bose omgeving, of 


liever gezegd ermee gekoppeld, is de wis- 
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selwerking tussen de * He quasi-deeltjes 
onderling of met de andere excitaties 
theoretisch interessant, zowel in het ge- 
bied waar het ‘gas’ klassiek is als beneden 
de Fermi-temperatuur. Na het werk van 
Khalatnikov c.s.” is dit probleem vooral 
door Baym c.s.!* onderzocht, aanvanke- 
lijk in samenwerking met Bardeen en 
Pines. Meer recent is het werk op dit ge- 
bied van Disatnik en medewerkers!*. Ex- 
perimenteel vereist dit de bepaling van de 
transportcoëfficiënten, waarbij meting 
van de demping van het tweede geluid 
weer de viscositeit en de ‘effectieve’ 
warmtegeleiding opleveren. Deze metin- 
gen zijn thans nog verre van volledig; één 
van de redenen is misschien dat de 
‘mechanische’ produktiemethode van het 
tweede geluid, zo succesvol voor de snel- 
heid, door het optreden van niet erg han- 
delbare extra dempingsmechanismen, 
minder geschikt is voor de bepaling van 
de zuivere demping. Zorgvuldige metin- 
gen van de demping volgens de ther- 
mische methode, zowel met behulp van 
een verbeterde pulstechniek als met 
resonatoren zijn dus noodzakelijk. 

Bij zeer lage concentraties van het * He 

en voldoend lage temperaturen kan men 
met de thermische produktiemethode nog 
directere informatie over de wisselwer- 
king tussen fononen en * He verkrijgen. Er 
is dan geen sprake meer van tweede ge- 
luid; in wezen worden alleen fononen ge- 
produceerd en gedetecteerd. Men kan dus 
de invloed van het sterk verdunde * He-gas 
op het transport van de fononen waarne- 
men door middel van de vormverandering 
van een warmtepuls (dit is een puls van 


thermische fononen). Hierbij is, behalve 
verstrooiing samenhangend met de 
fonon-” He wisselwerking, duidelijk ab- 
sorptie van fononen waargenomen. Daar 
behoud van energie en impuls de absorp- 
tie van een fonon door een enkel * He- 
deeltje verbiedt, moet deze absorptie, in 
overeenstemming met de theorie van 
Baym!*, worden toegeschreven aan bot- 
singsprocessen waarbij een fonon en twee 
> He-deeltjes gelijktijdig zijn betrokken. 
Voldoend preciese metingen geven dus 
op indirecte wijze informatie over de 

> He-* He wisselwerking !® 

Het gebied van de mengsels staat op het 
ogenblik weer volop in de belangstelling, 
niet alleen vanwege de toepassingen bij 
mengkoelmachines, maar juist ook door 
de zeer fundamentele problemen die het 
gedrag van fermionen in een superfluide 
omgeving oproepen. Nog steeds doen zich 
verrassende nieuwe ontwikkelingen voor. 
Zo hebben bijvoorbeeld recente soorte- 
lijke warmte metingen aan mengsels 
nieuwe vragen doen rijzen. Zelfs in * He is 
dit het geval; het is bijvoorbeeld mogelijk 
gebleken het tweede geluid in het roton- 
gas alleen (dat wil zeggen losgekoppeld 
van de fononen) waar te nemen en verder 
blijken de fononen een onverwachte ano- 
male dispersie te vertonen. Verwacht mag 
worden dat de verschillende tweede ge- 
luidstechnieken, mits voldoende nauw- 
keurig uitgevoerd, bij de oplossing van dit 
alles een belangrijke rol kunnen spelen. 


In deze beschouwing van de geluiden in 
superfluide helium is zeker geen volledig 
overzicht gegeven van de op dit gebied 


uitgevoerde onderzoekingen. We hopen 
echter te hebben aangetoond dat verdere 
bestudering van deze geluiden, zowel op 
hydrodynamisch niveau als in relatie tot 
de eigenschappen van de excitaties, be- 
langrijk zal kunnen bijdragen tot de op- 
lossing van vele boeiende fundamentele 
problemen. Tenslotte merken we nog op 
dat de hier beschreven onderzoekingen als 
leidraad kunnen dienen voor het toekom- 
stig onderzoek naar de eigenschappen van 
superfluïde * He. 
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Gorters didactische kwaliteiten werden 
altijd hoog geroemd. Hier spreekt hij voor 
een Frans publiek omstreeks 1968. 
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Magneetvelden en 


transportverschijnselen in gassen 
C.J. Gorter en het Senftleben effect 


J.J.M. Beenakker en H.F.P. Knaap 


Een halve eeuw geleden ontdekte Senftleben! dat de warmtegeleiding van gasvormige 
zuurstof beïnvloed wordt door een magnetisch veld. Dit verschijnsel lijkt eenvoudig te 
verklaren als men bedenkt dat zuurstof een paramagnetisch gas is, waarin de halter- 
vormige moleculen de neiging hebben zich onder invloed van een dergelijk veld te rich- 
ten. Het richteffect, echter, is alleen dan merkbaar, indien de magnetische energie enig- 
ermate vergelijkbaar is met kT, de energie van de warmtebeweging. Bij de velden die 
Senftleben gebruikte was dit zeker niet het geval, reden waarom bovengenoemde ver- 
klaring moet worden afgewezen. Voorts bleek de verandering van de warmtegeleiding 
ook nog spoedig te verzadigen (figuur 1). Op grond van de onderzoekingen van Senft- 
leben bleek dat het verschijnsel als functie van veld B en druk p, alleen afhankelijk was 
van de verhouding: B/p. Senftleben concludeerde dat er kennelijk een verschijnsel op- 
trad in O, gas dat beheerst wordt door het produkt Br, waarin 7 de tijd tussen twee 
opeenvolgende botsingen weergeeft. Historisch is het interessant te vermelden dat hij 
voor deze conclusie verwijst naar suggesties van onder meer Debije. Dat het verschijnsel 
moet worden toegeschreven aan het gedrag van het individuele zuurstofmolecuul en 
niet aan dat van het botsende paar, volgt uit het feit dat latere metingen aantoonden 
dat in mengsels met edelgassen de grootte van de verandering van de warmtegeleiding 
evenredig is aan de zuurstofconcentratie. Spoedig daarna werd gevonden dat niet alleen 
de warmtegeleiding, maar ook de viscositeit beïnvloed wordt door een magneetveld. De 
conclusie dat het verschijnsel direct samenhangt met het paramagnetisme van zuurstof 
leek bevestigd te worden door het feit dat NO wel en gassen als N, geen effect vertoon- 
den. Ondanks al deze gegevens en ondanks de inspanning van theoretici als Von Laue 
bleef het verschijnsel bijna 10 jaar onbegrepen. 





Zur Interpretierung des Senftleben-Effektes. 


Es ist sehr plausibel, dats der StoBquerschmtt für einen 
gaskinetischen StoB zwischen einem zweiatomigen Molekül 
und einem willkürlichen anderen Molekül von dem Winkel 
zwischen Rotationsachse und Flugrichtung des ersten Mole- 
küls abhängig ist. Dieser Querschnitt e wird vermutlich für 
einen Orientierungswinkel von o° bedeutend gröBer sein als 
für einen Winkel von go°. Zu jedem Wert von « gehört eine 
mittlere freie Weglänge I= K/e, wo K von der GröBbe der 
anderen Moleküle und deren Dichte abhängt; der Mittelwert 
der mittleren freien Weglängen sei l= Ke. 

Hätte man ein Mittel zur Verfügung, um zwischen zwei 
aufeinander folgenden StöBen den Orientierungswinkel mehr- 
mals alle Werte durchlaufen zu lassen, so könnte man für 
jedes solche Molekül denselben mittleren Wirkungsquer- 


schnitt # ansetzen und dieselbe mittlere freie Weglänge c/s. 
Die beobachtete mittiere freie Weglänge würde sich dann 
verkleinert haben, da ganz allgemein: 1/s > 1/s. 

Nimmt man an, da8 die Wirkungsquerschnitte für die 
Orientierungswinkel o° und go° sich gröBenordnungsmäBig 
um einem Faktor rl/, unterscheiden, so kann man die vor 
der Mittelung des Wirkungsquerschnittes hervorgerufene 
Abnahme der mittleren freien Weglänge auf etwa 1,5% ab- 
schätzen. Da die Viskosität und die Wärmeleitfähigkeit pro. 
portional zur mittleren freien Weglänge sind, mügten auch 
diese im gleichen Verhältnis abnehmen. 

Die obigen Betrachtungen legen nahe, daB Viskosität unc 
Wärmeleitung eines paramagnetischen zweiatomigen Gases 
wegen der Larmorpräzession in einem groBen äuBeren Magnet- 
felde kleiner sein müssen als ohne Feld. Allerdings läBt die 
Präzession im allgemeinen die Rotationsachse nicht alle 
Orientierungen mit gleicher Wahrscheinlichkeit annehmen, 
so daB die Mitteilung der Wirkungsquerschnitte nur eine un- 
vollständige ist. Der zu erwartende Effekt unter denselben 


In 1938 publiceerde Gorter een korte no- 
titie, waarvan wij in figuur 2 de integrale 
tekst laten zien. 


Deze publicatie is karakteristiek voor C.J; 
een kwalitatief verhaal, vrijwel zonder 
formules, met enkele schattingen van orde 
van grootte. De gedetailleerde theorie liet 
hij liever aan de theoreticus over, indien 
hij tenminste zo fortuinlijk was iemand 
voor zijn probleem te interesseren. In dit 
geval lukt hem dit bij zijn Groningse col- 
lega’s zeer vlot: in 1939 verscheen in Phy- 
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Bedingungen wie oben beträgt für ein sehr groBes trans- 
versales Feld daher nur etwa 0,6 %. 

Als Kriterium, ob man mit einem „groBen“ Feld zu tun 
hat, hat zu gelten, ob die Präzession um eine Achse senkrecht 
zur Flugrichtung zwischen zwei ZusammenstöBen genügend 
groB ist. Nimmt man an, daB die Präzessionsgeschwindigkeit 
der Rotationsachse gröBenordnungsmäBig o,1 Xx die klassi- 
sche Larmorpräzession für ein Elektron beträgt!, so errechnet 
man für Sauerstoff bei Atmosphärendruck eine Präzession 
von go° in einem transversalen Feld von 6: ro® oerstedt. 

Diese Vorstellungen scheinen eine mögliche Deutung zu 
geben für den von SENFTLEBEN entdeckten und sorgfältig 
studierten kleinen EinfluB eines Magnetfeldes auf die 
Wärmeleitung® und auf die Viskosität® von Sauerstoff und 
Stickoxyd. Sie erklären sowohl die GröBenordnung der 
Anderung und die „Sättigung“‘ derselben in starken Feldern, 
als auch die Gültigkeit des H/P-Gesetzes im Ubergangsgebiet 
zwischen normaler und verkleinerter freier Weglänge und 
die ungefähre Lage dieses Gebietes. Auch die Abhängigkeit 
von der Temperatur, von der Richtung des Feldes und die 
Ergebnisse für Gasgemische lassen sich qualitativ verstehen. 
Die Ungleichheit der prozentualen Effekte für Wärmeleitung 
und Viskosität scheint darauf hinzuweisen, daB für Sauer- 
stoff die Anisotropie des Wirkungsquerschnittes für den ersten 
ProzeB, wo.es auf Übertragung sowohl von Rotations- als 
von Translationsenergie ankommt, gröBer ist als für den 
zweiten ProzeB, wo nur die Translation eine Rolle spielt*. 

Die weitere quantitative Auswertung dieser Vorstellungen 
ist in Angriff genommen, scheint aber wegen der Kompliziert- 
heit der Verhältnisse nicht leicht zu sein. 

Herrn Dr. R. pe L. KRONIG möchte ich für fördernde Dis- 
kussionen danken. 

Groningen, Natuurkundig Laboratorium der Rijks-Uni- 
versiteit, den r4. Februar 1938. C. J. GORTER. 


sica een artikel van Zernike en Van Lier?, 
waarin de ideeën van Gorter kwantitatief 
worden uitgewerkt in het kader van een 
vrije weglengte theorie. Gorter publi- 
ceerde na die tijd nog een keer over wat 
toen bekendstond als het Senftleben-effect 
en wel een overzichtsartikel in het Neder- 
lands Tijdschrift voor Natuurkunde van 
februari 1940. Voor Gorter was de zaak 
daarna afgedaan, al waren er, zoals hij in 
dat artikel opmerkte, nog enkele details 
die niet helemaal bevredigend waren ver- 
klaard. 
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Fig. 1. De verandering van de warmte- 
geleiding van O, in een magnetisch veld, 
zoals gemeten door Senftleben. 





Het Senftleben-effect verdween nu vrij- 
wel geheel uit de literatuur. De oorlog en 
het feit dat vrijwel al het werk in het Duits 
gepubliceerd was, droegen ertoe bij dat 
het verschijnsel vrijwel vergeten werd. Men 
zal bijvoorbeeld in een encyclopedisch 
werk als Hirschfelder, Curtiss en Bird's 
“The molecular theory of liquids and 
gases” vergeefs zoeken naar een vermel- 
ding van het verschijnsel. 


Generalisatie van het Senftleben-effect 

In het begin van de vijftiger jaren doet 

de computer zijn intrede in de molecule- 
fysica. Het is nu voor het eerst mogelijk 
berekeningen uit te voeren met realistische 
modellen voor de wisselwerking tussen 
moleculen. De aandacht concentreert zich 
op het toetsen van deze modellen aan ex- 
perimentele resultaten. De vooruitgang be- 
perkte zich echter tot ronde moleculen, 
in feite tot de edelgassen. Voor meerato- 
mige moleculen is weinig vordering te 
constateren. De botsingsverschijnselen zijn 
hier veel complexer dan bij edelgassen 
met alle gevolgen van dien voor de theo- 
retische behandeling. Bovendien ontbrak 
een echte stimulans: de traditionele trans- 
portverschijnselen als viscositeit en warm- 
tegeleiding blijken zich in hoofdlijnen te 
gedragen als die van edelgassen, afgezien 
van een triviale bijdrage afkomstig van het 
interne energietransport. Er was geen uit- 
daging. In deze situatie kwam rond 1960 
verandering en wel van drie kanten en op- 
merkelijk nagenoeg onafhankelijk van el- 
kaar: 

In Moskou lukte het Kagan® en zijn me- 
dewerkers het Senftleben-effect te ver- 
klaren als een onderdeel van een uitbrei- 
ding van de kinetische theorie naar niet- 
ronde moleculen. 

Waldmann? en Snider’ formuleerden een 
modificatie van de Boltzmann-vergelijking 
die het mogelijk maakte ook de oriënta- 
tie van roterende moleculen correct te be- 
handelen. | 
In Leiden®, tenslotte, werd experimen- 
teel aangetoond dat de invloed van een 
magneetveld op transportgrootheden niet 
beperkt is tot de — weinige — paramag- 
netische gassen, maar dat het een univer- 
seel verschijnsel is van roterende moleculen. 


Dat in Leiden door de moleculefysici het 
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Prof. Dr. J.J.M. Beenakker (54) studeerde 
natuurkunde te Leiden, alwaar hij in 1954 
promoveerde bij Prof. C.J. Gorter op een 
proefschrift over eigenschappen van super- 
fluide 3 He-* He mengsels. Van 1952-1958 
was hij als wetenschappelijk medewerker 
in FOM dienst. In 1959 volgde hij Prof: 
A. van Itterbeek op als leider van de 
Leidse werkgroep voor moleculefysica. 
Vanaf 1963 is hij gewoon hoogleraar in 
de experimentele natuurkunde aan de 
Leidse Universiteit. In 1969-1970 was hij 
als hoogleraar werkzaam op het Massa- 
chusetts Institute of Technology. Hij is 
buitengewoon hoogleraar in de molecu- 
laire natuurkunde aan de Katholieke Uni- 
versiteit van Leuven. De laatste jaren is 
hij vooral werkzaam op het gebied van 


het experimentele onderzoek aan het kine- 


tische gedrag van roterende moleculen. 
Hij is lid van het Uitvoerend Bestuur van 
de Stichting FOM. Sinds 1978 is hij lid 
van de Koninklijke Nederlandse Akade- 
mie van Wetenschappen. 


Senftleben-effect niet vergeten was, is te 
danken geweest aan Gorter. Hem zaten 
de eerder genoemde onbegrepen details 
nog steeds dwars. Hij vroeg een van ons 
(J.J.M.B.) dan ook nogeens naar het Senft- 
leben-effect te kijken. Hoe deze opmer- 
king op den duur bijdroeg in de generali- 
satie van het Senftleben-effect is een in- 
teressant verhaal, dat ons echter te ver zou 
voeren. We willen ons ertoe beperken dui- 
delijk te maken waarom het Senftleben- 
effect kan worden gegeneraliseerd. 


Het is bekend dat met een roterende la- 
ding een magnetisch moment geassocieerd 
is. Dit is ook het geval voor een twee-ato- 
mig molecule als N,. Weliswaar hebben de 
bijdragen van de roterende kernen en van 
de elektronen tegengesteld teken, ze com- 
penseren elkaar echter niet volledig. Men 
heeft u = ZUNJ, waar g de rotatie g-factor 
is die van molecule tot molecule verschilt 
en voor N, —0,278 is. Un is het kernmag- 
neton en J het impulsmoment in eenhe- 
den h. Vergeleken met het paramagneti- 
sche O, met een magnetisch moment u 
van 2 Bohr-magnetons, is uy voor het dia- 
magnetische N, heel klein. Uit het ver- 
haal van Gorter is echter duidelijk dat al- 
leen de grootheid wopr belangrijk is. Nu 
is de Larmor precessiefrequentie wp, — 
uB en 7 > 1/p. Mits we B hoog genoeg en 
p klein genoeg maken zal vroeg of laat 
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Wpr7 “ l en dus zullen er verschijnselen 
analoog aan Senftlebens ontdekking bij 
O, optreden. Dit gegeneraliseerde Sentf- 
leben-effect werd in 1963 voor het eerst 
in Leiden® waargenomen aan N,. 


Kinetische theorie voor meeratomige 


moleculen 


Maar genoeg over de geschiedenis; laten 
we nu de veldeffecten wat meer in detail 
gaan bezien. Wij beginnen daartoe met op 
te merken dat transportverschijnselen in 
een gas optreden omdat ten gevolge van 
een opgelegde gradiënt in een van de ma- 
croscopische grootheden de isotropie van 
het gas wordt verstoord. Dit komt onder 
meer tot uitdrukking in een gedeformeerde 
distributiefunctie van de moleculaire snel- 
heden. Met deze deformatie correspon- 
deert een transport. In aanwezigheid van 
een gradiënt van de macroscopische snel- 
heid V, V, bijvoorbeeld is de vervorming 
zodanig dat het gemiddelde (CC) onge- 
lijk nul wordt: er is een transport (C: mo- 
leculaire snelheid) van z-impuls in de x- 
richting. Uit de Boltzmann-vergelijking 
komt men voor het algemene geval tot 
een transport-relaxatievergelijking van de 
vorm 


— deformatie = 
òt 


| 
— — deformatie + produktie term. 
jn 


Voor het impulstransport krijgt men dan 


Oms Vn een 
COH KEEN VV 


dt en 


„ is direct gerelateerd aan de viscositeit 
Áe pr, Het symbool duidt het sym- 
metrisch spoorloze deel van een tensor 
aan. Het is de verdienste geweest van Ka- 
gan en medewerkers de ideeën van Gorter 
te incorporeren in de Chapman-Enskog 
theorie. De niet-evenwichtsverdeling in 
de moleculaire snelheidsruimte geeft, daar 
de moleculen niet rond zijn, via botsingen 
aanleiding tot het oplijnen van de molecu- 
len. Voor het geval van een snelheids- 
gradiënt VV treedt er oplijning op van het 
type JJ, waarin J het impulsmoment van 
het molecule is. De transportrelaxatiever- 
gelijkingen worden nu: 


a 2 CC) 
ot 


Ì Es 
zt DOE) 


Tn 


1 Te er 
et EE ie IV 


TT 
VIS 
Dr JJ) 
— (2 CC) — 
dt TT 
sen Re ib 
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Door de koppeling tussen (CC) en (JJ) 





Prof. Dr. H.F.P. Knaap (44) studeerde 
natuurkunde te Leiden, promoveerde in 
1962 bij Prof: K.W. Taconis op een proef- 
schrift “The hydrogen isotopes in the 
gaseous and liquid states”. In het acade- 
misch jaar 1966-1967 was hij assistant 
professor aan het Physics Department of 
the University of Toronto. Hij werd in 
1968 tot lector en in 1975 tot hoogleraar 
in de experimentele natuurkunde aan de 
Rijksuniversiteit te Leiden benoemd. Hij 
verricht onderzoek in de moleculefysica, 
in het bijzonder op het gebied van trans- 
portverschijnselen, lichtverstrooiing en 
kinetische theorie van meeratomige gassen. 


wordt ook het impulstransport beïnvloed. 
Voor de viscositeit krijgen we nu n = 
Nisotr (1 +7 rrl Te „). Het is nu ook dui- 
delijk dat precessie van J in een magne- 
tisch veld de viscositeit kan beïnvloeden. 
Immers tussen twee botsingen middelt de 
component van J 1 B tot nul met andere 
woorden (JJ) gaat over in (JaJg ). al- 
leen de oplijning langs de veldrichting 
blijft over. We verwachten dus een veran 
dering van n bepaald door r,, Tir ‚deze 
verandering zal optreden in een veld waar- 
VOOr Wpr Tr =|. 

Studie van dit soort verschijnselen geeft 
ons dus directe informatie over Tr en 77; 
grootheden die rechtstreeks te maken heb- 
ben met het feit dat we met meeratomige 
moleculen te doen hebben. Behalve deze 
veranderingen in de transportgrootheden 
treedt nog een ander verschijnsel op. Be- 
zien we hiertoe gemakshalve het — niet 
helemaal realistische — geval dat er onder 
invloed van een of andere gradiënt een 
voorkeur bestaat voor een situatie waarin 
de impulsmomenten van de moleculen ge- 
richt zijn. In dit extreme geval staat na 
elke botsing J langs de x-richting. Onder 
invloed van een magnetisch veld langs de 
z-as treedt nu precessie op. Ten gevolge 
van de precessie krijgen we voor J‚ 


dt l0} €05 Oort, 


terwijl in de y-richting nu een J, ge 
creëerd wordt 


JH) =J,(0) sin wp, t. 


In een stationaire situatie in een botsend 
gas krijgen we, rekening houdend met een 
verdeling van de tijd tussen twee botsin- 
gen, als e— #/7: 
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Fig. 3. De verandering van de warmte- 
geleiding AN /N(B/ VT)en AN/N 
(B1VT)en NM2”s /X als functie van veld 
gedeelddoor druk. NYS bepaalt de groot- 
te van het warmtetransport in de ‘3°” rich- 
ting in de configuratie Bl VT. 


mn l pe 
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Er treden twee verschijnselen op. Aller- 
eerst neemt de ‘polarisatie’ J, af met toe- 
nemend veld (wp). Door de koppeling 
van de polarisatie aan het transport van 
impuls of warmte zal ook de viscositeit 
respectievelijk de warmtegeleiding veran- 
deren. Deze verandering is even in B, be- 
gint als B? en verzadigt voor grote waar- 
den van wp,7. (In een elektronengas 
treedt iets analoogs op, alleen grijpt het 
veld hier via de cyclotronfrequentie 
rechtstreeks aan op de translatie.) Daar- 
naast treedt er ook een tweede verschijn- 
sel op. Er gebeurt namelijk ook iets in de 
3° richting, dat wil zeggen loodrecht op 
de Ven B richtingen: het veld draait een 
deel van de ‘polarisatie’ uit de x-richting 
in de y-richting. Het systeem reageert 
hierop alsof er een gradiënt in deze rich- 
ting stond, met andere woorden we krij- 
gen een transport in de derde richting. 
Dit effect is oneven in B, begint lineair 
met B en verdwijnt voor hoge velden. 
Het lijkt sterk op het Hall-effect. Derge- 
lijke transversale effecten zijn ook metter- 
daad waargenomen voor verschillende 
transportgrootheden als viscositeit” en 
warmtegeleiding®. Voor een systemati- 
sche inventarisatie van wat onder invloed 
van een magneetveld met transportver- 
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schijnselen kan gebeuren gaat men te rade 
bij de irreversibele thermodynamica. Hier- 
bij speelt met name de verandering van de 
symmetrie van het gas door de aanwezig- 
heid van het magneetveld een belangrijke 
rol. Zo wordt het warmtetransport in een 
B-veld gekarakteriseerd door drie coëffi- 
ciënten: M, Xt en Atrans (zie figuur 3). 
Het is in dit verband interessant te ver- 
melden dat het de beschouwingen van De 
Groot en Mazur?’ over het algemene geval 
van de viscositeit van een gas in een veld 
waren die de Leidse groep ertoe brachten 
naar transversale effecten te gaan zoeken. 
Experimenteel is het aantrekkelijke van 
deze transversale effecten dat ze optreden 
in een richting waarin zonder veld niets 
gebeurt. Ze worden dus niet gestoord 
door het hoofdtransport. Dit kan bijvoor- 
beeld met succes worden toegepast bij de 
studie van het gedrag van sterk verdunde 
gassen. Wanneer de vrije weglengte groot 
genoeg is zal het dikwijls niet voldoende 
zijn alleen de invloed van een gradiënt te 
bekijken, maar kunnen ook variaties in 
een gradiënt, met andere woorden W …, 
niet langer worden verwaarloosd. Men 
krijgt dan bijvoorbeeld de merkwaardige 
situatie dat een viskeuse stroming aanlei- 
ding geeft tot warmtetransport in de rich- 
ting van de gasstroom. Experimenteel is 
het echter erg moeilijk warmtetransport- 
metingen uit te voeren in de richting waar- 
in het gas stroomt. Het gezochte verschijn- 
sel verdrinkt dan in allerlei achtergrond- 
effecten. Voor roterende moleculen kan 
men echter door middel van een magneet- 
veld een warmtestroom in de dwarsrich- 
ting teweegbrengen. In deze richting kan 
men zeer gevoelig een warmtestroom me- 
ten (zie figuur 4). Op deze wijze zijn voor 
heteerst metingen!® verricht die de “hydro- 
dynamische’ vergelijkingen die voor dit 
gebied zijn afgeleid, de gelineariseerde 
Burnett-vergelijkingen, kwantitatief veri- 
fieerden. 


Recente ontwikkelingen 

Het gegeneraliseerde Senftleben-effect is 
nu zowel theoretisch als experimenteel 
uitvoerig bestudeerd. Er zijn gegevens be- 





Fig. 4. Een — zeer verdund — stromend 
gas geeft in aanwezigheid van een mag- 
neetveld aanleiding tot een ‘transversale’ 
warmtestroom. 


schikbaar voor vrijwel alle transportgroot- 
heden, terwijl naast eenvoudige halters als 
N; en H‚ ook symmetrische tollen als 
CH3 F zijn bestudeerd. Men kan voorts 
constateren dat de impasse in de kineti- 
sche theorie ten aanzien van het gedrag 
van meeratomige moleculen is doorbro- 
ken. In voortdurende wisselwerking tus- 
sen experiment en theorie is de kinetische 
theorie voor roterende moleculen nu even 
ver ontwikkeld als voor edelgassen. Deze 
ontwikkeling heeft zich niet beperkt tot 
de transportverschijnselen. Het is moge- 
lijk gebleken ook verschijnselen als NMR 
en gedepolariseerde Rayleigh-verstrooiing 
in de kinetische theorie in te passen. Hier- 
door is een geünificeerde beschrijving van 
de meeste niet-evenwichts- en relaxatie- 
verschijnselen in meeratomige gassen ver- 
kregen. We beschikken nu over een schat 
van experimentele gegevens, die direct ge- 
relateerd zijn aan de botsingsprocessen 
van roterende moleculen. Deze situatie 
vormt momenteel een belangrijke stimu- 
lans voor verder theoretisch werk over 
moleculaire botsingen. Wat is namelijk het 
geval: bij edelgassen vormen de gegevens 
over transportgrootheden een belangrijk 
uitgangspunt voor het bepalen van de in- 
termoleculaire wisselwerking. In combina- 
tie met spectroscopische gegevens en re- 
sultaten verkregen uit botsingsex perimen- 
ten met bundelexperimenten, is men er 
de laatste vijf à tien jaar in geslaagd de wis- 
selwerking tussen de meeste edelgasato- 
men zeer nauwkeurig in kaart te brengen. 
Voor meeratomige moleculen is de situa- 
tie op dit ogenblik echter nog lang niet zo 
ver. Het grate probleem is hier de com- 
plexiteit van de kwantitatieve berekening 
van botsingsdoorsneden. De laatste tijd 
zijn echter veelbelovende resultaten ver- 
kregen die vertrouwen geven dat wij ook 
voor niet-ronde moleculen het vraagstuk 


van de relatie tussen moleculaire wissel- 
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werking en macroscopische verschijnselen 
| onder de knie zullen krijgen. 


Het toepassen van uitwendige velden speelt 
de laatste jaren ook een belangrijke rol 

in de uitbouw van de kinetische theorie 
van grenslaagverschijnselen. Wanneer men 
dicht genoeg bij een wand is — zeg enkele 
vrije weglengten — dient men er rekening 
mee te houden dat sommige moleculen 
hun laatste botsing niet gehad hebben met 
andere moleculen maar met de wand. Tot 
voor kort wist men eigenlijk alleen iets 
over de invloed hiervan op energie en im- 
pulstransport. Voor niet-ronde molecu- 
len speelt echter ook de moleculaire oriën- 
tatie een rol. Doordat men via precessie 
vat heeft op de moleculaire oriëntatie, is 
het mogelijk door toepassing van magne- 
tische velden de grenslaagverschijnselen 
samenhangend met de moleculaire oriën- 
tatie experimenteel toegankelijk te maken. 


De laatste ontwikkeling vond plaats in het 
Knudsen-gebied. Wanneer men de druk in 
een apparaat ver genoeg verlaagt vinden 
alleen nog botsingen met de wand plaats. 
De in Moskou werkzame groep van Bor- 
man!! en medewerkers toonde aan dat 


ook bij botsingen met de wand “polarisa- 


tie’ verschijnselen optreden. Zij vonden 
onder meer dat de rechtstreekse molecu- 
laire warmte-overdracht tussen twee pla- 
ten beïnvloed wordt door een magneet- 
veld. Ook hier dient de verklaring weer 
gezocht te worden in het door precessie 
verstoren van de moleculaire polarisatie 
en het terugkoppelen hiervan op de ener- 
gie-overdracht van molecule naar wand. 
Dit soort metingen geeft directe informa- 
tie over de anisotropie in de molecule- 
wandinteractie. 


Zo ziet men hoe Gorters precessie model 
al lang niet meer beperkt is tot gasvormige 
zuurstof, maar na een winterslaap bijge- 
dragen heeft en nog bijdraagt aan de ver- 
dere ontwikkeling van onze kennis van 
het gedrag van roterende moleculen. 
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R.D. Richtmyer, 

Principles of advanced mathematical 
physics, vol. 1. 

Springer-Verlag, Berlin etc., 1978. 
XVI + 422 blz, 45 fig., DM 44 —. 


De mathematische fysica moet toch wel 
een erg interessant vak zijn, sterk in bewe- 
ging en in het centrum van de belangstel- 
ling. Deze indruk krijgt men althans bij de 
aanblik van een aantal series, die bestaan 
uit meerdere kloeke delen en die recen- 
telijk op de markt zijn gebracht, en alle 
de woorden ‘mathematische fysica’ in 
hun titel voeren. Reed en Simon volston- 
den met vier delen (nog meer zouden 
volgen), Thirring zegt aan vier delen ge- 
noeg te hebben, en nu komt Richtmyer 
met een serie van twee boeken waarvan 
het eerste thans is verschenen en een 
tweede over enige tijd zal volgen. Ik wil 
echter direct stellen dat, ondanks de 
gemeenschappelijke doorsnede van de 
titels, de series qua benadering, qua 

stijl, en qua inhoud nauwelijks met el- 
kaar zijn te vergelijken. Reed en Simon 
hebben een aantal zeer goede boeken ge- 
schreven over de mathematische fysica 
die haar toepassing vindt in de quantum- 
mechanica en quantumveldentheorie; de 
latere delen zijn echter allesbehalve ele- 
mentair te noemen. Thirring is meer 
klassiek georiënteerd; bovendien munten 
zijn boeken niet erg uit door leesbaarheid. 
Richtmyer heeft met zijn werk een tus- 
senweg willen begaan: niet te geavan- 
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ceerd, maar ook niet zo eenvoudig dat 
het informatiegehalte tot praktisch nul 
is gereduceerd, en van alles wat. Of hij in 
deze opzet is geslaagd, is iets anders. 
Voor de inhoud van het thans te bespre- 
ken boek kunnen we, globaal, een drie- 
deling aanhouden: (a) distributietheorie 
met toepassingen op L? -ruimten en po- 
tentiaaltheorie, (b) lineaire operatoren in 
een Hilbert-ruimte, met toepassingen op 
gewone differentiaalvergelijkingen en de 
quantummechanica, en (c) evolutieverge- 
lijkingen in Banach-ruimten en de theorie 
der halfgroepen, met toepassingen op 
niet-lineaire problemen in de vloeistof- 
mechanica. Daartussen is nog enige in- 
formatie over waarschijnlijkheidstheorie 
en kansmaten gestrooid. 

Wat dit boek aantrekkelijk maakt, is 

het consequente en vaak verrassende ge- 
bruik van distributies. Juist fysici zullen 
zich hierdoor aangesproken voelen. De 
eerste hoofdstukken, die een inleiding 
vormen tot de distributietheorie, bieden 
echter nauwelijks gestructureerde infor- 
matie, en zijn eigenlijk nogal rommelig 
geschreven. Lebesgue-integratie wordt 
niet apart behandeld, de L?-ruimten 
worden als distributies ingevoerd. Prima. 
Maar dan zie ik de zin van al dat gemom:- 
pel over het onderscheid tussen Riemann 
en Lebesgue integratie niet in, want de 
lezer wordt per definitie geacht het niet 
te begrijpen. Kortom, de eerste hoofd- 
stukken kunnen een vergelijking met het 
meesterwerkje van Laurent Schwartz, 
Méthodes mathématiques pour les scien- 
ces physiques (Hermann, Paris) in geen 
enkel opzicht doorstaan. Het ware te 
wensen dat de distributietheorie wat 


strakker werd opgebouwd, en eventueel 
werd gecompleteerd door een korte in- 
leiding in de integratietheorie (gedomi- 
neerde convergentie stelling van 
Lebesgue, enz.). Nu moet de lezer af 

en toe maar raden. 

De spectraaltheorie is aardig van opzet, 
en bevat veel, relevante, informatie. 
Doch ook hier ontbreekt weer een car-_ 
dinaal element; hoe construeer ik de 
spectrale familie van een zelf-geadjun- 
geerde operator. Nu krijgt de lezer een 
referentie naar Achiezer-Glasman voor- 
getoverd. (Een combinatie van Riesz- 
Nagy en Reed-Simon I zou het beter 
doen.) De toepassingen zijn deels 
standaard (het singuliere Sturm-Liou- 
ville probleem à la Weyl, limit-point, 
limit-circle; Hamilton operatoren), maar 
zeer instructief, en “well-done”’. Bo- 
vendien is het consequente gebruik van 
distributies, zoals ik reeds opmerkte, 
heel verrassend en effectief — zeer aan 
te bevelen. 

Banach-ruimten worden ingevoerd via de 
probleemstelling: hoe (dat wil zeggen _ 
waar) los ik een evolutievergelijking op? 
Zo’n evolutie geeft aanleiding tot een 
halfgroep. Zowel de theorie der Banach- 
ruimten als die der halfgroepen mochten 
wel wat meer uitgewerkt zijn, maar ook 
hier zijn er weer vele concrete voorbeel- 
den, en zijn de werkelijke relevante be- 
wijzen, die bijdragen tot de begripsvor- 
ming, aanwezig — nou ja, vaak aanwezig. 
Ook al valt het Hille-Yosida theorema 
enigszins, laten we zeggen, uit de lucht, 
Richtmyer geeft aan de lezer toch vaak 
wezenlijk belangrijke ideeën door. 
Resumerend zou ik dit boek als volgt 
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willen karakteriseren. Richtmyer heeft 
ons aan de hand van vele wel-gekozen 
voorbeelden, op een redelijk elemen- 
tair niveau, een breed overzicht willen 
geven van wat de moderne mathematische 
fysica ons te bieden heeft. Daarom moest 
hij ook vaak, te vaak, naar anderen ver- 
wijzen. Wellicht is hierdoor ook de lo- 
gische opbouw enigszins in het gedrang 
gekomen en heeft hij wat teveel van de 
voor zo’n werk toch noodzakelijke 
coherentie opgeofferd. Het blijft voor 
mij enigszins een vraag in hoeverre de 
student uit dit vele een samenhangend 
beeld vormen kan van de moderne wis- 
kunde en haar relevantie voor de fysica. 
En daarom ging het! De referenties zijn 
bovendien slecht. Wat heeft de niet-inge- 
wijde lezer aan een opmerking als: ‘Zie 
Dunford-Schwartz 1958’, of aan een of 
ander ongepubliceerd rapport? In 
Dunford-Schwartz valt voor hem al vol- 
doende ongenietbaars te vinden, en het 
ongepubliceerde rapport kan hij toch 
nooit inzien. Pagina-, en sectienummers 
ontbreken bijna altijd, niet alleen voor 
Dunford-Schwartz 1958. En de litera- 
tuurlijst is zowel esoterisch als verouderd. 
Kortom, Richtmyer heeft een aardig boek 
geschreven maar, in tegenstelling tot de 
suggestie van de uitgever, zeker geen 
meesterwerk. Nu is het ook moeilijk om 
Courant-Hilbert te evenaren. 

J.L. van Hemmen 
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De oorkonde behorende bij het buiten- 
landse erelidmaatschap van de American 
Academy of Arts and Sciences. Gorter 
ontving dit eerbewijs in 1952. Het is er 
een van vele. Hij was bijvoorbeeld buiten- 
lands lid van de Vlaamse, de Waalse, de 
Zweedse, de Noorse, de Finse, de Franse 
en de Amerikaanse Academies van Weten- 
schappen. Hij ontving eredoctoraten van 
de universiteiten van Grenoble, Parijs, 
Nancy, Halifax, Cordoba, Trondheim en 
Canterbury. Een belangrijke onderschei- 
ding was ook de Fritz London Award, 

die hem werd uitgereikt tijdens het 10de 
Lage Temperaturen Congres te Moskou in 
augustus 1966. 
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Kernspinresonantie 


W.Th. Wenckebach en NJ. Poulis 


In 1924 verklaarde Pauli* de hyperfijnsplitsing van optische spectra door aan te nemen 
dat atoomkernen een impulsmoment en een magnetisch moment zouden bezitten. Dit 
impulsmoment, later kernspin genoemd, zou voor elke kern een vaste waarde 1! heb- 
ben, maar van isotoop tot isotoop kunnen verschillen. Het magnetische moment zou 
evenredig moeten zijn met het impulsmoment. De evenredigheidsfactor noemde men 
later de gyromagnetische verhouding 1. In het jaar daarop voerden Uhlenbeck en 
Goudsmit? het impulsmoment van het elektron, de elektronspin in met een waarde 
zh, om een beter begrip van de fijnstructuur van optische spectra te verkrijgen. Na- 
tuurlijk vroegen dergelijke ingrijpende aanvullingen op het atoommodel om nadere 
bevestigingen. Gorter werd reeds vroeg geïntrigeerd door de vraag of het mogelijk 

was om rechtstreeks kernspins aan te tonen. Toen hij in 1932 promoveerde deed hij 
in een stelling bij zijn proefschrift een eerste suggestie tot een experiment. 


In de daarop volgende jaren namen zijn plannen om experimenten met kernspins 


uit voeren steeds concretere vormen aan. 


Gorter realiseerde zich dat magnetische 
wisselvelden overgangen kunnen induce- 
ren tussen de energieniveau’s van kern- 

of elektronspins. De inductie van zulke 
overgangen werd later magnetische re- 
sonantie genoemd. Met de publicatie van 
dit idee“ tezamen met Kronig in 1936 
werd de basis voor alle latere magnetische 
resonantie experimenten gelegd. Volgens 
Gorter zouden zulke experimenten het 
beste zichtbaar zijn in een sterk magneet- 
veld H,. De atomaire niveau’s zijn dan op- 
gesplitst door de Zeeman-interactie tussen 
het magnetische dipoolmoment van de ato- 
men en het aangelegde magneetveld. Als 
het magnetisch moment afkomstig is van 
de elektronspins in het atoom, is de Zee- 
man-energie hyS,H, waarbij y; de gyro- 
magnetische verhouding is, en h$, de 
component van de totale elektronspin 

NS van het atoom parallel aan het veld 


H,. Er zijn dan 2$ + 1 energieniveau'’s 


met onderlinge splitsingen y.H,. Een 
magnetisch wisselveld met een frequentie 


Fig. la. Deopstelling van Gorter in 1936. 
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w = YH induceert overgangen tussen 
deze energieniveau’s. Bij zulke overgangen 
verandert de richting van de totale elek- 
tronspin van de atomen. We spreken dan 
van elektronspinresonantie (E.S.R.). 
Gorter, die in die tijd magnetische kristal- 
len onderzocht met magnetische wissel- 
velden vroeg zich af of elektronspinreso- 
nantie bij zijn experimenten was opgetre- 
den. Een analyse van zijn experimenten 
leverde echter een negatief resultaat op“. 


Magnetische resonantie kan op geheel 
analoge wijze toegepast worden om over- 
gangen te induceren tussen de 2/ + 1 ener- 
gieniveau’s van kernen met spin #/. In dat 
geval verandert de kernspin van de ato- 
men van richting en spreken we van kern- 
spinresonantie (“nuclear magnetic reso- 
nance”, (NMR). Gorter deed eveneens in 
1936° in het Kamerlingh Onnes Labora- 
torium een poging om kernspinresonantie 
waar tenemen. De opzet van het experi- 
ment was uiterst eenvoudig (figuur 1). 


Fig. Ib. De energieniveaus van een kern- 
. 8 
spin [= 5. 
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Dr. W. Th. Wenckebach (37) werkt sinds 
1967 bij de werkgroep magnetische reso- 
nantie in het Kamerlingh Onnes Labora- 
torium van de Rijksuniversiteit te Leiden 
waar hij in 1970 promoveerde. Aanvanke- 
lijk werkte hij op het gebied van thermo- 
dynamica van spinsystemen en in het bij- 
zonder dynamische polarisatie van kern- 
spins. Na een verblijf van een jaar in 
Saclay heeft hij zich toegelegd op het on- 
derzoek aan magnetische ordeningen van 
kernspins. 


Een preparaat van zeer zuiver LiF of 
KAI(SO4), « 12H,O werd in één van de 
grote magneten van het Kamerlingh On- 
nes Laboratorium geplaatst. De splitsing 
tussen de verschillende kernspinniveau’s 
werd in zijn geval bepaald door de Zee- 
man-interactie hyj/,H, tussen de magne- 
tische momenten Ay, van de kernen en 
het aangelegde magneetveld H,. Om de 
preparaten werd een spoeltje gewonden 
en met een oscillator werd in dat spoel- 
tje een wisselveld met een frequentie 
w/ 2m van 20 MHz en een amplitude van 
10 Oe opgewekt. Dit wisselveld maakte 
overgangen tussen de kernspinniveau’s, 
als voldaan werd aan de resonantie voor- 
waarde YH, = w, zodat de energie van 
deze kernspins toenam. Via een op dat 
moment nog onbekend mechanisme zou 
de door de kernspins geabsorbeerde ener- 
gie overgedragen worden aan de overige 
vrijheidsgraden van het kristal: het roos- 
ter. Ten gevolge van deze zogeheten spin- 
rooster relaxatie zou het kristal dan op- 
warmen, hetgeen Gorter hoopte te zien 
met een zeer gevoelige caloriemeter. He- 
laas was het resultaat van het experiment 
negatief. Gorter verklaarde deze misluk- 
king met een tragere spin-rooster relaxa- 
tie, dan hij had gehoopt. Zoals we hier- 


onder zullen zien was zijn verklaring juist. 


Intussen was de techniek om met atoom- 
en moleculebundels de magnetische 
eigenschappen van atomen en moleculen 
te onderzoeken zeer ver ontwikkeld. In 
1924 waren Stern en Gerlach® er in Ham- 
burg in geslaagd een bundel zilver-atomen 
door een inhomogeen magneetveld te lei- 
den en de afbuiging van de bundel door 
de interactie van de magnetische veldgra- 
diënt en het magnetische moment van de 
zilveratomen waar te nemen. Zij vonden 
dat de bundel in twee delen opsplitste. 
Hieruit concludeerden zij dat de compo- 
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nent van het magnetische moment, die 
parallel aan het magneetveld stond, twee 
discrete waarden aan kon nemen. Na de 
ontdekking van de elektronspin door 
Uhlenbeck en Goudsmit? konden hun 
metingen verklaard worden door aan te 
nemen dat het totale impulsmoment van 
de atomen veroorzaakt werd door een 
elektronspin hy = ih. Het magnetische 
moment van de zilveratomen is dan 

hysS = 5 Arys’. De componenten 71yS, 
van de magnetische momenten van de 
atomen in de bundel parallel aan het 
magnetische veld kan dan twee waarden 
aannemen: +5 hy en —5 hy. Heeft het 
magnetische veld een gradiënt, dan splitst 
de bundel zich in twee delen: één met 
S= +7 en één met S, = —. Uit de 
splitsing van de bundels kan de gyro- 
magnetische verhouding y‚ tussen het im- 
pulsmoment en het magnetische moment 
van het zilveratoom bepaald worden. In 
1933 slaagden Stern en zijn medewer- 
kers®’® er in om op geheel analoge wijze 
uit metingen aan bundels van molecu- 
laire waterstof de gyromagnetische ver- 
houding van het proton te bepalen. 


In navolging van Stern verrichtte Rabi 
aan de Columbia Universiteit in New 
York soortgelijke experimenten met mo- 
leculebundels. Toen Gorter in september 
1937 bij hem op bezoek was, vertelde hij 
Rabi van zijn mislukte kernspinresonan- 
tie experiment. Gorter suggereerde Rabi 
om resonantie experimenten aan de kern- 
spins in een moleculebundel uit te voe- 
ren. In Rabi’s opstelling (figuur 2) bevon- 
den zich twee opeenvolgende magnetische 
veldgradiëntspoelen (A en B). De eerste 
spoel (A) splitste de bundel in verschil- 
lende delen, elk met een andere waarde 
van de component van de kernspin A/, 
langs het opgezette magneetveld. Na de 
eerste spoel werd met een spleet (C) één 
der afgesplitste bundels uitgekozen, zo- 
dat één bundel met een vaste waarde van 
Nl, overbleef. De tweede magnetische 
gradiëntspoel (B) boog de overblijvende 
bundel verder af maar splitste hem niet 
verder op omdat alle moleculen dezelfde 
waarde van nl, hadden. Gorter stelde 

nu voor om de door de spleet (C) uitge- 
kozen bundel door een statisch homogeen 
magneetveld H, en een magnetisch wissel- 
veld met frequentie w te leiden. Wanneer 
voldaan was aan de resonantievoorwaarde 
yjH; = w zouden zoals boven beschreven 
kernmagnetische resonantie overgangen 





Prof. Dr. N.J. Poulis (57) werkt sinds 1948 
in het Kamerlingh Onnes Laboratorium 
van de Rijksuniversiteit te Leiden en is in 
dienst van de Stichting FOM. Hij promo- 
veerde in 1952 bij Prof. CJ. Gorter. In 
1963 werd hij benoemd tot buitengewoon 
hoogleraar in de experimentele natuur- 
kunde te Leiden. Hij heeft de leiding van 
de Leidse werkgroep magnetische reso- 
nantie en relaxatie. 


optreden. Bij zulke overgangen verandert 
de waarde van A/, zodat in de bundel mo- 
leculen met afwijkende waarden van #1, 
zouden gaan voorkomen. Dit kon waarge- 
nomen worden met de tweede gradiënt- 
spoel, die de moleculen met afwijkende 
hl, van de bundel afsplitste. Rabi volgde 
de suggestie van Gorter op en had onmid- 
dellijk succes!®. Hij verrrichtte zijn ex- 
periment met LiF moleculen en was di- 
rect in staat om met op dat moment on- 
gekende precisie de magnetische momen- 
ten van Li, ’Li, PF te bepalen!!. Rabi 
boekte groot succes met zijn resultaat; 
hij ontving hiervoor in 1944, een jaar na 
Stern, de Nobelprijs. Het is bijzonder 
jammer dat Gorter nooit de volle erken- 
ning van zijn bijdrage heeft gekregen. 


Intussen vervolgde Gorter zijn vroegere 
plan om resonantie aan kernspins in een 
preparaat van een vaste stof te verrichten. 
Hij had in de jaren dertig elektronische 
technieken ontwikkeld om het effect van 
een magnetisch wisselveld op een magne- 
tisch systeem te bestuderen. Als een mag- 
netisch preparaat aan zo een magnetisch 
wisselveld wordt onderworpen zijn er 
twee effecten. Ten eerste induceert het 
wisselveld overgangen waarvoor energie 
nodig is. Deze energie wordt geabsorbeerd 
uit het wisselveld. Deze absorptie kan op- 
gevat worden als een reële impedantie, in 
serie met de zelfinductie gevormd door 
het spoeltje waarmee het wisselveld wordt 
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Fig. 2. De opstelling van Rabi. 
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opgewekt. Daarnaast induceert het wissel- 
veld een kleine magnetisatie parallel aan 
dit wisselveld. Deze magnetisatie geeft 
aanleiding tot een vergroting van de zelf- 
inductie van het spoeltje: de zogenaamde 
dispersie. 


In 1942 deed Gorter samen met Broer 
een tweede poging om een kernspinreso- 
_nantie experiment uit te voeren!?. Nu 
gebruikte hij een elektronische techniek 
om de bij resonantie optredende disper- 
sie te bepalen. Helaas overschatte Gorter 
deze dispersie met twee grootteordes. 
Daardoor gebruikte hij een meetmethode 
met onvoldoende gevoeligheid en faalde 
ook deze tweede poging. 


In de Verenigde Staten was gedurende 

de tweede wereldoorlog een groot aantal 
fysici betrokken bij de oorlogsindustrie. 
In 1945 vroegen velen van hen zich af hoe 
zij de nieuw ontwikkelde technieken in 
het bijzonder op het gebied van de elek- 
tronica konden gebruiken voor funda- 
menteel onderzoek. Purcell bouwde met 
Pound en Torrey in Harvard een opstel- 
ling om kernspinresonantie experimenten 
te verrichten. Net als Gorter in zijn eerste 
experiment in 1936 wilden zij met een 
magnetisch wisselveld overgangen induce- 
ren tussen de verschillende kernspinni- 
veau’s. Het optreden van zulke overgan- 
gen wilden zij echter niet uit opwarming 
van het preparaat bepalen maar uit de 
bovenbeschreven verandering van de im- 
pedantie van het spoeltje waarmee het 
wisselveld werd opgewekt. Een heel ar- 
senaal van nieuw ontwikkelde elektro- 
nische technieken werd toegepast om het 
experiment succesvol te laten zijn, en 
men slaagde vrijwel onmiddellijk! Tege- 
lijkertijd had ook Bloch met Hansen en 
Packard!* in Stanford met dump appara- 
tuur uit het Amerikaanse leger met be- 
hulp van een andere detectiemethode 
kernspinresonantie metingen verricht. 
Ook zijn experimenten waren onmiddel- 
lijk succesvol. Purcell en Bloch ontvingen 
in 1952 gezamenlijk de Nobelprijs voor 
hun bijdrage aan de magnetische resonan- 
tie. Na 1945 heeft de kernspinresonantie 
een grote vlucht genomen; zowel in de 
natuurkunde als in de scheikunde is het 
een belangrijke onderzoeksmethode ge- 
worden. Het is onmogelijk om alle toe- 
passingen van kernspinresonantie in dit 
artikel weer te geven, zodat we ons zul- 
len beperken tot enkele voorbeelden uit 
de vaste-stoffysica waar de auteurs zelf 
bij betrokken zijn geweest: In de eerste 
plaats de ontdekking van een antiferro- 
magnetische ordening van elektronspins 
met kernspinresonantie experimenten 

in het temperatuurgebied van vloeibaar 
Helium. In de tweede plaats de ontwik- 
kelingen die uiteindelijk leidden tot de 
ontdekking van ferro- en antiferromag- 
netische ordeningen van kernspins bij 
extreem lage temperaturen van de orde 
van 10° K. 
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Gorter reisde snel na de tweede wereld- 
oorlog naar de Verenigde Staten om zich 
op de hoogte te stellen van de nieuwe 
ontwikkelingen aldaar. Uiteraard bezocht 
hij Purcell in Harvard. Bij hem ontmoette 
hij de jonge Nederlander Bloembergen, die 
aan Purcell’s kernspinresonantie experi- 
menten meewerkte. Hij nodigde Bloem- 
bergen uit om in Leiden te komen wer- 
ken. Gorter stelde hem voor om gebruik 
te maken van de kryogene faciliteiten van 
het Kamerlingh Onnes Laboratorium en 
een opstelling te bouwen om kernspinre- 
sonantie bij lage temperaturen uit te voe- 
ren. In de korte tijd (ongeveer anderhalf 
jaar) dat Bloembergen bij Gorter in Lei- 
den werkte was hij uiterst produktief. Hij 
schreef een proefschrift en promoveerde 
daarop bij Gorter, hij bouwde een kern- 
spinresonantie opstelling geschikt voor 
temperaturen tot 1,2 K en publiceerde 
verscheidene artikelen over zijn experi- 
menten in Leiden. Gorter was bijzonder 
geïnteresseerd in spin-roosterrelaxatie ver- 
schijnselen en inspireerde Bloembergen 
tot het uitvoeren van kernspin-roosterre- 
laxatie experimenten. Daarnaast is 
Bloembergen onderzoek begonnen op 
het gebied van kernspinresonantie aan 
magnetische éénkristallen. 


Hij begon het onderzoek op het tweede 
gebied met kernspinresonantie metingen 
aan de waterstofkernen in de kristalwa- 
ters van paramagnetisch CuSO4 « SH, O!. 
Het magnetische veld bij zo’n waterstof- 
kern is de vectoriële som Hit van het 
met behulp van een magneet aangelegde. 
uitwendige veld H, en het door de para- 
magnetische Cu°*-ionen geproduceerde 
inwendige veld H, (zie figuur 3a) kern- 
spinresonantie zal men dus waarnemen 
bij een frequentie w = y||H, + H;| en niet 
bij de frequentie wo = YZ | waarbij hij 
waargenomen wordt in een diamagneet. 
Omdat er een groot aantal niet equivalen- 
te kernspin posities in de eenheidscel van 
CuSO4 « 5H,O zijn, en het inwendige 
veld bij elk van deze posities verschillend. 
is, zal men dus bij een groot aantal fre- 
quenties kernspinresonantie waarnemen. 
Uit de gemeten frequentieverschillen zijn 


Fig. 3a. Het totale veld bij equivalente 
kernspins l tengevolge van paramagneti- 
sche Cu°*-ionen. 
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de inwendige velden bij de waterstofker- 
nen af te leiden en daaruit verkrijgt men 
informatie over het magnetische gedrag 
van de Cu°*-ionen. 


Eén van ons (NJP) zette de metingen van 
Bloembergen voort. Om ingewikkelde 
kernspinresonantie spectra, waar bij veel 
frequenties kernspinresonantie wordt _ 
waargenomen te ontlopen werd gezocht 
naar kristal met een éénvoudiger struc- 
tuur dan CuSO4 « 5H,O. Hieraan leek 
CuC1, - 2H,O te voldoen. Onverwachts 
werd bij Heliumtemperatuur bij tweemaal 
zoveel frequenties kernspinresonantie 
waargenomen als uit de kristalstructuur 
zou volgen. De uit de metingen volgende 
inwendige velden bij de waterstofkernen 
bleken om en om tegengesteld te zijn. De 
verklaring van deze experimenten was een 
beneden 4,2 K optredende magnetische 
ordening, een zogenaamde antiferromag- 
netische ordening, waarbij de magnetische | 
momenten van de Cu°*-ionen om en om 
tegengesteld stonden (zie figuur 3b). Het 
inwendige veld bij de waterstofkernen is 
dan ook om en om tegensteld en dus is 
het totale veld en dus de resonantie fre- 
quentie om en om verschillend. Zo werd 
kernspinresonantie voor het eerst het 
door Néel in 1932!® voorspelde antifer- 
romagnetisme waargenomen. Gorter 
leverde samen met Haantjes een belang- 
rijke bijdrage tot de theorie van het anti- 
ferromagnetisme. Hij stelde voor de over- 
gangstemperatuur van paramagnetisme 
naar antiferromagnetisme de Néel-tem- 
peratuur te noemen. 


Het andere onderzoekgebied, dat Bloem- 
bergen opende, was kernspinroosterre- — 
laxatie. Op grond van metingen aan vloei- 
stoffen samen met Purcell en Pound in _ 
Harvard? en metingen aan vaste stoffen 
in Leiden®* ontwikkelde hij een theorie 
voor kernspinroosterrelaxatie waarvan de 
grondbeginselen tot heden toe standge-. 
houden hebben. In navolging van Casimir 
en du Pré®® beschouwde hij de kernspins 
als een thermodynamisch systeem. De 
energie van dit systeem is de Zeeman- 
energie van deze kernspins in het aange- 


Fig. 3b. Het totale veld bij equivalente 
kernspins I ten gevolge van antiferromag- 
netisch geordende Cu°*-ionen. 
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Fig. 4. De spintemperatuur van kern- 
spins I= 5. 





legde magneetveld. We kunnen met be- 
hulp van figuur 4 inzien hoe we voor zo 
een systeem een temperatuur kunnen 
definiëren. Verticaal zijn de energieni- 
veau’s van een individuele kernspin uit- 
gezet. Horizontaal is het aantal spins aan- 
gegeven, dat zich op zo een energieni- 
veau bevondt. De kernspin temperatuur 
T; wordt dan gevonden door deze bezet- 
tingen als een Boltzmann-factor te inter- 
preteren. Het kernspin systeem moet ge- 
scheiden gezien worden van het thermo- 
dynamische systeem dat de overige vrij- 
heidsgraden van het preparaat, zoals de 
mechanische rooster trillingen, bevat. Dit 
laatste systeem noemen we het rooster 
met als temperatuur de roostertempera- 
tuur Tr. Wanneer men met magnetische 
_wisselvelden overgangen induceert tussen 
de energieniveau’s van de kernspins, dan 
neemt het spinsysteem net zo lang ener- 
gie op tot 7} gelijk is aan oneindig. Dat 
wil zeggen dat door magnetische resonan- 
tie de bezetting van de twee niveau’s ge- 
lijk wordt. Spinroosterrelaxatie daaren- 
tegen probeert het kernspin systeem en 
het rooster met elkaar in thermisch even- 
wicht te brengen, dat wil zeggen dit pro- 
ces probeert er voor te zorgen dat 7 
gelijk wordt aan Tr. Beide processen 
werken elkaar dus tegen, in het algemeen 
zal een evenwicht optreden met: 


TR <1 <oo. 


Bloembergen ontdekte dat in isolerende 
vaste stoffen de kernspin-roosterrelaxa- 
tie uitsluitend veroorzaakt wordt door in 
die vaste stof aanwezige paramagnetische 
ionen. In diamagnetische kristallen is de 
kernspin-roosterrelaxatie bij de tempera- 
tuur van vloeibaar Helium verwaarloos- 
baar ten opzichte van de overgangen die 
worden geïnduceerd door een magnetisch 
wisselveld. Alleen indien al of niet opzet- 
telijk paramagnetische ionen als veront- 
reiniging in de kristallen zijn ingebouwd 
worden beide processen vergelijkbaar van 
betekenis. Bloembergen ontwikkelde in 
Leiden een gedetailleerde theorie om de 
relaxatie ten gevolge van paramagnetische 
ionen te beschrijven. 


Zoals boven beschreven gebruikte Gorter 
in 1936 bij zijn eerste poging om een 
kernspinresonantie experiment’ uit te 
voeren zeer zuivere preparaten LiF en 
AIK (SO4), « 12H,O. In Gorters prepa- 
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Fig. 5. Deenergieniveau’s en de bezetting 
ervan van één elektronspin S = 5 en één 
kernspin I= 3. 

a. in thermisch evenwicht, 

_b. onder invloed van een wisselveld met 
frequentie (ys—yy)Hz. 


raten was de spinroosterrelaxatie koppe- 
ling dus zeer zwak en kon zijn experiment 
niet lukken. Indien Gorter bij zijn experi- 
ment gebruik had gemaakt van onzuivere 
kristallen had hij een veel grotere kans 
van slagen gehad. 


Van het idee om kernspins met een spin- 
temperatuur te beschrijven is nadien met 
veel vrucht gebruik gemaakt. In 1953 
stelde Overhauser®” een methode voor 
om met behulp van magnetische resonan- 
tietechnieken de temperatuur van een 
kernspin systeem te verlagen. Overhausers 
methode werd in 1955 door Abragam®* 
verder uitgewerkt voor een vaste stof 
waarin een kleine hoeveelheid paramagne- 
tische ionen zijn ingebouwd. In 1958 
slaagden Abragam en Proctor?” er in om 
met deze koelmethode, dynamische pola- 
risatie genoemd, één kernspin systeem af 
te koelen. Met behulp van figuur 5 is in 
te zien hoe met behulp van dynamische 
polarisatie een kernspin systeem gekoeld 
wordt. We beschouwen een kristal met 
kernen met kernspins hl = sh en een lage 
concentratie van paramagnetische ionen 
met elektronspin AS = ;h. We plaatsen dit 
kristal in een magneetveld H,. De energie- 
niveau’s van een paar van één elektron- 
spin en één kernspin zijn op de verticale 
as van figuur 5 weergegeven. Horizontaal 
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Fig. 6. De spintemperatuur van kern- 
spins | 

a. vóór adiabatische demagnetisatie, 
b. nà adiabatische demagnetisatie. 


is de kans uitgezet dat één der niveau's 
bezet is. Wanneer het hele kristal in ther- 
misch evenwicht is wordt deze kans gege- 
ven door de Boltzmann-verdeling beho- 
rende bij de rooster temperatuur Tr (zie 
figuur 5a). We leggen nu een magnetisch 
wisselveld met een frequentie 

w= (Ys — Yi)H, aan. Dit wisselveld vol- 
doet aan de resonantievoorwaarde voor 
het induceren van overgangen tussen de 
twee middelste energieniveau’s. Zoals 
boven beschreven zorgt magnetische reso- 
nantie ervoor dat de bezetting van deze 
twee niveau’s gelijk wordt. Wanneer de 
kernspin-roosterrelaxatie zwak is, zal de 
bezetting van de niveau’s er dan uit gaan 
zien zoals in figuur 5b is weergegeven. 
Om uit figuur 5b de verkregen kernspin- 
temperatuur af te lezen beschouwen we 
de splitsingen tussen de niveau’s waar 
alleen /, van waarde verschilt. Voor deze 
splitsingen geldt een Boltzmann-factor 
met een spintemperatuur 7}. Uit figuur 
Sb is in te zien dat 7} veel lager is dan Tr 
en dat het kernspin systeem dus sterk is 
afgekoeld. 

Nog lagere spintemperaturen zijn te ver- 
krijgen door in een volgende stap het 
statische magneetveld te verlagen en dus 
de Zeeman-splitsing 1y}Hz te verkleinen. 
Deze zogenaamde demagnetisatie moet 
adiabatisch zijn, dat wil zeggen hij moet 
zo snel uitgevoerd worden, dat de kern- 
spin-roosterrelaxatie geen kans heeft om 
de bezetting van de niveau’s te beïnvloe- 
den. Uit figuur 6 is direct in te zien hoe 
zo een adiabatische demagnetisatie leidt 
tot verlaging van de spintemperatuur. 
Abragam stelde in 1960 voor om met 
een wat verfijndere techniek, adiabatische 
demagnetisatie in het roterende stelsel, 
kernspin-temperaturen van omstreeks 
10* K te maken. Hij voorspelde dat bij 
zulke lage kernspin-temperaturen een 
magnetische ordening van kernspins zou 
kunnen optreden. 


In het algemeen zal een faseovergang naar 
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een geordende toestand van spins optre- 
den wanneer de temperatuur 7’ zo laag 
wordt dat KT kleiner wordt dan de wissel- 
werkingsenergie van de spins. Bij elek- 
tronspins in paramagnetische kristallen 
zoals CuCl, - 2H,O zijn deze interacties 
meestal zó sterk, dat magnetische orde- 
ningen optreden bij temperaturen van en- 
kele graden Kelvin of hoger. Bij kernspins 
in een diamagnetische isolator is de enige 
interactie van betekenis de magnetische 
dipolaire interactie tussen deze kernspins. 
Omdat kernspins een zéér klein magne- 
tisch moment hebben is deze dipolaire 
interactie erg zwak; ongeveer 10 kHz in 
frequentie eenheden oftewel 0,5 x 10° K 
in temperatuur eenheden. Dientengevolge 
moet naar een temperatuur beneden 

0,5 x 10° K afgekoeld worden om een 
magnetische ordening van kernspins waar 
te kunnen nemen. 


In 1968 slaagden Abragam en zijn mede- 
werkers®’ erin om een magnetische or- 
dening van *° F-kernspins in CaF‚ te ma- 
ken. Eén van ons (WTh.W) heeft samen 
met Jacquinot, Chapellier, Goldman en 
Abragam?® met behulp van kernspinre- 
sonantie het bewijs geleverd van het be- 
staan van een ferromagnetische ordening 
van de '° F-kernspins in CaF‚. Hiertoe 
werd dezelfde techniek gebruikt als die 
om de antiferromagnetische ordening in 
CuCl, « 2H,O aan te tonen. Waren in 
CuCl, « 2H,O de elektronspins van de 
Cu?*-ionen geordend, in CaF‚ waren de 
19 F.kernspins geordend. Werden in CuCl, 
* 2H,O de waterstof kernspins gebruikt 
om het inwendige veld van de Cu? *-ionen 
te meten, in Caf, werden de kernspins 


van de zeldzame °° Ca-isotoop gebruikt 
om het inwendige veld van de ** F-kern- 
spins te meten. In de paramagnetische toe- 
stand is de magnetisatie van alle * F-kern- 
spins gelijk (vgl. figuur 3a) en nemen alle 
® Ca-kernspins hetzelfde veld waar. In de 
ferromagnetisch geordende toestand zijn 
er domeinen (Weiss-gebiedjes). Bij de helft 
van de domeinen is de magnetisatie van 
de *° F-kernspins gelijk aan die in de para- 
magnetische toestand. Bij de andere helft 
van de domeinen is de magnetisatie tegen- 
gesteld gericht (vgl. figuur 3b). De * Ca- 
kernspins nemen dus, afhankelijk van hun 
positie, twee verschillende inwendige vel- 
den waar, zodat in het aangelegde magneet- 
veld de magnetische resonantie bij twee 
verschillende frequenties waargenomen 
wordt. Naast deze experimenten zijn met 
een groot aantal meetmethoden waaronder 
neutronendiffractie antiferromagnetische 
ordeningen van kernspins in Caf, LiF en 
LiH bestudeerd. 


Ook in het Kamerlingh Onnes Laborato- 
rium is in 1960 onderzoek op het gebied 
van dynamische polarisatie van kernspins 
gestart. Met de hiermee opgedane ervaring 
konden ook in Leiden kernspintempera- 
turen van de orde van 10° K bereikt wor- 
den. Dit maakt het mogelijk om in een uit- 
gebreide serie experimenten de magneti- 
sche ordeningen van onder andere * H-kern- 
spins in Ca(OH), te onderzoeken?” 
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Op 1 november 1973 ging Gorter, pas 

66 jaar oud, met emeritaat. Een tragische 
ziekte maakte het hem in toenemende 
mate moeilijker zijn wetenschappelijke 
arbeid voort te zetten. Op de foto één 
flank van het enorme amfitheater van het 
Gorlaeus-laboratorium te Leiden, waar de 
plechtigheid plaatsvond. Het Kamerlingh 
Onnes Laboratorium, waarvan hij 27 jaar 
lang hoogleraar-directeur was geweest, 
kon de talrijke genodigden en belangstel- 
lenden niet voldoende plaats bieden. 
Naast hem zijn vrouw Lilla, zijn vier kin- 
deren zitten op de eerste rijen in de zaal, 
alsook het grootste deel van zo’n 75 pro- 
movendi. De bijzondere plaats die Gorter 
in de naoorlogse natuurkunde heeft inge- 
nomen wordt mede geillustreerd door de 
posities die zijn leerlingen thans bekleden. 
Van zijn promovendi zijn er thans 28 
hoogleraar, of kroondocent geweest: 20 
in Nederland, 4 in de Angelsaksische lan- 
den en 4 in de rest van de wereld. 


he, 





Kernfysisch onderzoek 


met gerichte kernen 


H. Postma 


In deze bijdrage zal worden ingegaan op kernfysisch onderzoek uitgevoerd met kernen 
gericht bij zeer lage temperaturen en de rol, die C.J. Gorter daarbij in de beginperiode 
heeft gespeeld. Hedendaagse mogelijkheden van kernfysisch onderzoek met gerichte 

kernen worden toegelicht aan de hand van enkele voorbeelden. De nadruk zal worden 


gelegd op kernreacties. 


Tijdens de tiende bijeenkomst van fysici 
en mathematici te Pyrmont in Duitsland 
in september 1934 maakte Gorter! , naar 
aanleiding van een voordracht van Debije 
over het bereiken van zeer lage tempera- 
turen met behulp van adiabatische de- 
magnetisatie van paramagnetische zouten, 
de opmerking, dat met dezelfde techniek 
toegepast op magnetische dipoolmomen- 
ten van kernen het mogelijk moet zijn 
nog veel lagere temperaturen te bereiken. 
lets later in dat jaar maakten Kürti en 
Simon? in een artikel een soortgelijke op- 
merking. Met behulp van de methode van 
adiabatische demagnetisatie van geschikte 
paramagnetische zouten kon men in die 
tijd temperaturen van de orde van 0 01 
Kelvin bereiken. Stel nu eens voor, dat 
een preparaat met uitsluitend magne- 
tische dipoolmomenten u van kernen, ge- 
plaatst in een zo sterk mogelijk veld B van 
een tweede magneet, indirect wordt afge- 
koeld met behulp van adiabatische de- 
magnetisatie van zouten tot 0,01 K, dan 
ontstaat de situatie, dat de totale hyper- 
fijnsplitsing 2uB van de orde van de 
thermische energie kT wordt. Het kern- 
spinsysteem wordt gemagnetiseerd ; dat 
wil zeggen de kernen gaan zich ten op- 
zichte van het uitwendige magneetveld 
richten. Het was de bedoeling van Gorter 
door adiabatische demagnetisatie van dit 
gemagnetiseerde (c.q. gerichte) kernspin- 
systeem door te dringen tot nog veel 
lagere temperaturen; zeg van de orde van 
microkelvins. 


Met het idee van kernspindemagnetisatie 
was een interessant samenspel tussen de 
fysica van zeer lage temperaturen en de 
kernfysica ontstaan. Dit samenspel werd 
nog belangwekkender toen Simon” zich 
in 1939 realiseerde dat gerichte kernspins 
wel eens een nuttig hulpmiddel in het 
kernfysisch onderzoek zou kunnen zijn. 
In dit verband is 1948 een belangrijk jaar. 
Spiers® beschrijft in dat jaar de ruimte- 
lijke hoekverdeling van gammastraling uit- 
gezonden door gerichte radioactieve 
kernen. Deze hoekverdeling is niet meer 
isotroop, zoals voor ongerichte kernen. 
De anisotropie is in eerste benadering 
evenredig met (uB/kT)*. Bij lagere tempe- 
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raturen gaan hogere, even machten van 
uB/kT eveneens een rol spelen. In dat- 
zelfde jaar ziet Rose® mogelijkheden met 
gerichte kernen het spinafhankelijke ge- 
drag van de interactie van laagenergetische 
neutronen met kernen te bestuderen. Zo- 
wel de neutronen als de kernen moeten 
gepolariseerd zijn. In dit experiment zijn 
de oneven machten van uB/KT van belang. 
Het is belangrijk het verschil in het karak- 
ter van de kernspinoriëntatie voor deze 
twee experimenten in te zien. Uitgaande 
van een gegeven quantisatie-as mogen de 
kernen voor de waarneming van de aniso- 
trope hoekverdeling van de gammastraling 
met dezelfde waarschijnlijkheid in beide 
richtingen langs die as staan; we spreken 
dan van alignment. Voor het neutronen- 
experiment moet er voor de kernspins een 
voorkeur voor één van die beide richtin- 
gen langs de quantisatie-as zijn ; we spre- 
ken dan van polarisatie. 


Van groot belang voor de realisatie van 
kernspinoriëntatie is de opmerking van 
Gorter® en Rose’, onafhankelijk van el- 
kaar in 1948, dat kernen van magnetische 
ionen zeer sterke inwendige magnetische 
velden kunnen ondervinden. Deze velden 
zijn het gevolg van ongepaarde elektronen 
in die ionen; ze kunnen een factor van de 
orde van 100 sterker zijn dan het veld van 
een laboratoriummagneet. Door nu een 
paramagnetisch zout door middel van 
adiabatische demagnetisatie af te koelen 
doch daarbij het uitwendig veld niet ge- 
heel tot nul te reduceren ontstaat de si- 
tuatie, dat de paramagnetische ionen ge- 
richt blijven en dat via het inwendige veld 
kernen van die ionen bij de verkregen zeer 
lage temperaturen zich gaan richten (uit 
de aard der zaak als deze kernen magne- 
tische momenten hebben). In dit geval 
spreekt men van kernspinoriëntatie vol- 
gens de Gorter-Rose methode; hierbij is 
sprake van polarisatie van de kernspins. 
Door gebruik te maken van éénkristallen 
van paramagnetische zouten met sterk 
anisotrope magnetische eigenschappen 
zullen de spins van de magnetische ionen 
na volledige demagnetisatie langs een 
voorkeursas van het kristal blijven staan. 
De kernspins van die ionen zijn dan van- 





Prof. dr. H. Postma (1931) studeerde 
natuurkunde in Groningen (1950-1956) 
waar hij in 1960 promoveerde op het 
proefschrift ‘Beta and Gamma-emission 
from oriented nuclei’. Hij verrichtte zijn 
promotie-onderzoek in het Kamerlingh 
Onnes Laboratorium te Leiden. Na zijn 
promotie heeft hij in een aantal binnen- 
en buitenlandse instituten de mogelijk- 
heden van kernspinoriëntatie verder ont- 
wikkeld. Van 1970-1978 was hij als lector 
verbonden aan de Rijksuniversiteit te 
Groningen. Vanaf 1978 is hij leider van 
de vakgroep Lage Temperaturen in Delft. 


zelf gericht; we spreken dan van de 
methode van Bleaney? voor kernspin- 
oriëntatie. Aangezien beide richtingen 
langs de voorkeursas gelijkwaardig zijn 
voor de ionen en dus ook voor de kernen, 
kan er slechts sprake van alignment zijn. 


De eerste succesvolle demonstraties van 
kernspinoriëntatie zijn in Oxford in 1950 
door Daniels et al.” en in Leiden in 1951 
onder de inspirerende leiding van 
Gorter!® uitgevoerd. In beide experimen- 
ten is gebruik gemaakt van gammastraling 
van ® Co, dat in geringe hoeveelheden in 
kristallen, geschikt voor adiabatische de- 
magnetisatie, was gebracht. De kernspin- 
oriëntatie manifesteerde zich door een 
anisotropie in de hoekverdeling van de 
gammastraling, zoals in fig. 1 te zien valt. 


Na deze eerste experimenten heeft Gorter 
het kernspinoriëntatie-onderzoek in 
Leiden in hoge mate gestimuleerd. Of- 
schoon de mogelijkheden van kernspin- 
oriëntatie in het begin erg beperkt waren 
door het geringe aantal voor dit onder- 
zoek geschikte nucliden, leefde bij Gorter 
kennelijk de mening dat er interessante 
resultaten mee bereikt zouden moeten 
kunnen worden. Dit optimisme van Gor- 
ter is juist gebleken. Een probleem in dit 
soort metingen is, dat het uitgebreide 
kennis en ervaring op twee totaal verschil- 
lende gebieden van de natuurkunde ver- 
eist, namelijk de fysica van lage tempera- 
turen en de kernfysica. Het Kamerlingh 
Onnes laboratorium in Leiden miste er- 
varing op het gebied van kernfysische 
metingen. Hierin werd voorzien door een 
samenwerking met het Natuurkundig La- 
boratorium in Groningen aan te gaan. 
Kernfysische promovendi uit Groningen 
en Utrecht kwamen het kernspinoriënta- 
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Fig. 1. De anisotrope hoekverdeling van 
gammastraling van gerichte °° Co kernen 
als functie van de emissiehoek 0 ten op- 
zichte van de kernoriëntatie-as en als 
functie van de temperatuur. 


tie-onderzoek in Leiden versterken. Ook 
werd intensief met een aantal theoretici 
samengewerkt, die een zeer bruikbaar for- 
malisme leverden voor het beschrijven van 
de kernspinoriëntatie en van de anisotro- 
pie-effecten in de gamma-emissie, inclu- 
sief polarisatieverschijnselen van deze 
straling. Zo kan de hoekverdeling W(6) 
van de gamma straling van de reeds eerder 
genoemde °° Co kernen in gerichte toe- 
stand beschreven worden met een uit- 
drukking in Legendre polynomen, die er 
als volgt uit ziet: 


WO) =1 + Af, (DP, (cos0)) + 
+ Aafa(D)P4 (cosl), (1) 


waarin 0 de hoek is waaronder de straling 
ten opzichte van de kernspinoriëntatie- 
richting worden uitgezonden. De para- 
meters A; en A4 hangen uitsluitend af 
van de eigenschappen van het °° Co verval; 
fh U) en f4 (1) zijn oriëntatieparameters, 


die de momenten Zm*a,, en 2m“ a, be- 
m m 


vatten. Hierin zijn de a,’s de bezettings- 

graden van de hyperfijnniveaus met pro- 
jectiequantumgetallen m=/,L—1,... 
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_[. Uit de even machten van mm in de 
oriëntatieparameters blijkt, dat een ge- 
aligneerd kernspinsysteem voldoende is. 
In principe biedt de hoekverdeling van ra- 
dioactieve straling van gerichte kernspins 
de mogelijkheid bepaalde gegevens over 
vervalsprocessen te verkrijgen. In een 
periode van 10 jaar na de eerste succesvol- 
le demonstraties van kernspinoriëntatie is 
onder leiding van Gorter in Leiden een 
groot aantal experimenten op dit gebied 
gedaan. Nog steeds worden kernspinoriën- 
tatie-experimenten in Leiden en nu ook 
op vele andere plaatsen elders in de 
wereld gedaan. Het gaat hierbij om zowel 
kernfysische metingen als experimenten 
waarbij kernspinoriëntatie gebruikt wordt 
als methode om iets te leren over de inter- 
actie van kernen met zijn omgeving in de 
vaste stof. 


Na deze historische inleiding is het inte- 
ressant eens na te gaan wat de huidige 
mogelijkheden van kernoriëntatie in de 
kernfysica zijn. Het is daarbij van belang 
te beseffen, dat door een groot aantal 
wetenschappelijke en technische ontwik- 
kelingen het mogelijk is geworden dat 
kernspinoriëntatie nu op een vrij groot 
aantal manieren gebruikt wordt. Bijzon- 
der belangrijk is de ontdekking van 
Samoilov et al. *! dat kernen van kleine 
hoeveelheden verontreinigingen opgelost 
in ferromagnetische metalen, zoals Fe en 


Ni, zeer sterke magnetische velden kun- 


nen ondervinden, ook al zijn de gastionen 


zelf niet magnetisch. Het grote probleem 
is de gastionen op een goede manier, zon- 
der clustervorming, in het metaal te krij- 
gen. Behalve smelten zijn diffusie en im- 
plantatie goede technieken. Bij de laatste 
methode kunnen de radioactieve nucliden 
met een massaseparator ingeschoten wor- 
of er kan handig gebruik gemaakt worden 
van de stootenergie in kernreacties, die 
gebruikt worden om de radioactieve nu- 
cliden te produceren. Het laatste, recoil- 
implantatie genoemd, maakt het mogelijk 
de kernen direct in de gewenste vorm als 
kernspinoriëntatiepreparaat te produ- 
ceren. De implantatietechnieken hebben 
de mogelijkheid van on-line kernspin- 
oriëntatie-experimenten met massasepara- 
toren en versnellers geopend. 

Belangrijke stimulansen voor kernspin- 
oriëntatie-experimenten zijn uitgegaan 
van een aantal ontwikkelingen op kryo- 
geen gebied. Met name dient de * He-“ He 
mengkoelmachine te worden genoemd. 
Hiermee is het mogelijk in een continu 
proces op zuiver kryogene wijze tempera- 
turen van de orde van 0,01 K te bereiken. 
Verder dienen de supergeleidende magne- 
ten genoemd te worden, die van groot be- 
lang zijn voor moderne demagnetisatie- 
opstellingen en voor het direct polariseren 
van kernspinpreparaten. Meer recent is de 
ontwikkeling van versterkte kernspinde- 
magnetisatie met behulp van zogenaamde 
Van Vleck paramagneten. Samen met 
ontwikkelingen op het gebied van kern- 
fysische apparatuur en meetmethoden _ 
staan ze garant voor een verdere toepas- 
sing van kernspinoriëntatie in de kern- 
fysica. 


We zullen een aantal moderne toepassin- 
gen van kernspinoriëntatie behandelen op 
het gebied van de kernfysica. Omdat 
kernspectroscopie met gerichte kernen al 
eerder vrij uitvoerig in dit tijdschrift is _ 
behandeld!?, zal in deze bijdrage de 
nadruk komen te liggen op kernreacties. 
Hierin spelen bundels van deeltjes, met 
name neutronen, maar ook elektronen, 
pionen, muonen en fotonen, een rol. Wel 
moet men zich realiseren, dat er slechts 
een zeer geringe energiedissipatie in de 
trefplaten van gerichte kernen toegelaten 
kan worden in verband met de zeer lage 
temperaturen. Dit is principieel het groot- 
ste probleem van dit type experiment. Er 
is echter een relatief groot aantal kern- 
oriëntatie-experimenten met neutronen 
gedaan. Neutronen produceren naast de 
kernreacties geen warmte in de trefplaten. 
Direct na de eerste succesvolle kernspin- 
oriëntatie-metingen zijn dergelijke experi- 
menten aangepakt. De verbinding met het 
verleden wordt gelegd door de Gorter- 
Rose methode om kernen te polariseren 
en om daarmede dan de spinafhankelijk- 
heid van de reactie van neutronen met 
kernen te bestuderen. De neutronen 
moeten voor dergelijk onderzoek ook ge- 
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polariseerd worden. Laagenergetische ge- 
polariseerde en mono-energetische neu- 
tronen (tot enkele eV’s) kunnen verkre- 
gen worden door Bragg-reflectie aan be- 
paalde gemagnetiseerde éénkristallen. 
Voor hoger-energetische neutronen, tot 
ongeveer 50 keV, kan een filtermethode 
worden gebruikt. In het MeV-gebied kun- 
nen neutronenproducerende reacties, 
waarbij de neutronen meteen al gepolari- 
seerd zijn, worden gebruikt. In de werk- 
zame doorsneden van reacties van laag- 
energetische neutronen met kernen ziet 
men zogenaamde resonanties, die corre- 
sponderen met toestanden van de samen- 
gestelde kern, die net boven de neutron- 
bindingsenergie liggen. Als de spin van de 
neutronabsorberende kern / is, dan heb- 
ben deze toestanden spin J =1 +5 of 

-— 5. Er zijn vrij veel experimenten ge- 
dan om met behulp van gepolariseerde 
neutronen en kernen de spins van derge- 
lijke toestanden te bepalen. De werkzame 
doorsnede g is dan te schrijven als: 
0 =00 {1 + pf, (D}, (2) 
waarin f, 5) en f, (1) de polarisatiegraden 
van de neutronen c.q. de kernen zijn. De 
factor p is —1 voor (1 — 5 )-resonanties 

en A/(I + 1) voor (l + 5 )-resonanties. 

Oo is de werkzame doorsnede voor onge- 
polariseerde kernen en neutronen. Het 
meest geavanceerde experiment op dit 
terrein is uitgevoerd in een samenwerking 
van fysici van Oak Ridge en Los 
Alamos!*!* met 23° U, waarbij deze nu- 
clide bij ongeveer 0,01 K in het ferro- 
magnetische uraniummonosulfide werd 
gepolariseerd, uiteraard met behulp van 
een uitwendig veld om het materiaal zo 
goed mogelijk te magnetiseren. Door het 
zeer sterke inwendige veld van circa 300 
Tesla kunnen de **°* U kernen met hun re- 
latief klein magnetisch moment van 0,56 
Hy nog redelijk goed gepolariseerd wor- 
den; fi (N) = 0,18 werd bereikt. Met spin 
I= 7/2 voor °° U hebben de resonanties 
in de °9° U + n reactie een spin 3 of 4. De 
neutronen werden met behulp van de 
reeds genoemde filtermethode gepolari- 
seerd. In het bruikbare energiegebied van 
l tot 300 eV werden van bijna 450 reso- 
nanties de spins bepaald. In feite zijn voor 
het hele energiegebied de werkzame door- 
sneden 03 en o4 voor splijting met 
J=l-5=3enJ=I +3 =4 bepaald; de 
totale werkzame doorsnede voor splijting 
is 0 =03 +04. In dit experiment werden 
de aantallen splijtingsneutronen waarge- 
nomen met parallelle spins respectievelijk 
antiparallelle spins, N44 en N4,, per 
tijdseenheid en genormeerd ten opzichte 
van de neutronenflux gemeten. Met be- 
hulp van vergelijking (2) is gemakkelijk in 
te zien, dat Nm en Ny, gegeven worden 
door: 


Ny =(l —P)o3 +(1 + Poa (Ga) 


en Nay =(l +P)o3 +(1 —4P)o4 _ (3b) 
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Fig. 2. De beide werkzame doorsneden 
03 en 04 voor splijting van °*° U met spin 
J = 3 en 4 voor neutronenvangst in het 
energiegebied van 8 tot 20 eV als voor- 
beeld. De experimenten betreffen 450 
resonanties tussen 1 en 300 eV. 


waarin P = f, G )f. U). Met behulp van de- 
ze vergelijkingen is het mogelijk 03 en o4 
afzonderlijk te bepalen. In figuur 2 is een 
voorbeeld voor het energiegebied van 8 
tot 20 eV gegeven. Resonanties met ver- 
schillende spins zijn duidelijk te onder- 
scheiden. Tot slot zij opgemerkt, dat de 
verkregen spinwaarden voor een zo groot 
aantal resonanties (450 in het energiege- 
bied van 1 tot 300 eV) gebruikt kan wor- 
den voor het bestuderen van statistische 
eigenschappen in kernen. 


Een geheel ander experiment betreft de 
reactie van hoogenergetische fotonen van 
10 tot 22 MeV met gerichte 16° Ho 
kernen!®. In dit energiegebied treden een 
tweetal dicht bij elkaar gelegen reuzenre- 
sonanties in de werkzame doorsnede van 
de fotoreactie met 16° Ho op. Veronder- 
steld wordt, dat de resonantie met de 
laagste energie (12 MeV) verband houdt 
met oscillaties van de kernmaterie langs 
de lengte-as van de sterk gedeformeerde 
165 Ho kernen; de resonantie bij de hoogste 
energie (16 MeV) zou dan bij de korte as 
behoren. Deze veronderstelling kan ge- 
verifieerd worden door de !°°* Ho kernen 
met de lengte-as parallel aan, dan wel 
loodrecht op de richting van de fotonen- 
bundel te plaatsen. Hierbij komt dus 
kernspinoriëntatie van Î°° Ho goed te pas; 
de kernspin van deze nuclide staat langs 
de lengte-as. Dankzij de relatief sterke 
magnetische hyperfijninteractie van €° Ho 
in holmiummetaal kan al een hoge mate 
van oriëntatie bij 0,1 K verkregen wor- 
den. Er moet vanwege de magnetische 
eigenschappen van dit metaal wel uitge- 
gaan worden van éénkristallen, die dan- 


nog met een vrij sterk veld gemagneti- 
seerd dienen te worden. Indien bovenge- 
noemde veronderstelling juist is zal bij 
oriëntatie van de !°° Ho kernspins langs de 
bundelrichting de reuzenresonantie be- 
horende bij de korte as (dus met de hoog- 
ste energie) bevoordeeld worden ten op- 
zichte van de andere reuzenresonantie. Bij 
oriëntatie loodrecht op de bundel zal het 
omgekeerde gelden. Dit komt tot uiting 
in de relatieve hoogten van de werkzame 


„doorsneden van deze reuzenresonanties. 


Een dergelijk experiment is uitgevoerd 
door Kelly et al.** In figuur 3 is het ef- 
fect van de oriëntatie, parallel dan wel 
loodrecht op de bundel, op de relatieve 
werkzame doorsnede van de beide reso- 
nanties goed te zien. In feite bevestigt dit 
experiment de bovengenoemde veronder- 
stelling. Verder heeft dit experiment het 
mogelijk gemaakt de resonanties, die el- 


Fig. 3. Reuzenresonanties in de fotonen 
reactie met 16° Ho georiënteerd parallel 
dan wel loodrecht op de fotonbundel. 
Het effect van kernspinoriëntatie op de 
relatieve sterkte van de beide resonan- 
ties is duidelijk te zien. 
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kaar overlappen, beter te ontrafelen. Be- 
paalde gedetailleerde aspecten van de 
fotoreactie konden daardoor precieser 
geanalyseerd worden. 


Als derde type experiment (en laatste in 
deze bijdrage te beschouwen) wordt de 
emissie van gammastraling na vangst van 
laagenergetische gepolariseerde neutronen 
door gepolariseerde kernen besproken. 
Dergelijk onderzoek wordt in FOM-ver- 
band bij het E.C.N. in Petten gedaan. In 
een daar aanwezige opstelling kunnen de 
neutronenspins parallel respectievelijk - 
antiparallel ten opzichte van de kernspins 
worden gepolariseerd. Om een al te inge- 
wikkelde discussie te vermijden wordt 
aangenomen dat de direct vanuit de 
vangsttoestand uitgezonden gammastra- 
ling een zuiver dipoolkarakter heeft; in 
veel gevallen is dit een goede veronderstel- 
ling. Verder gaan we er vanuit, dat de 
mate van kernspinoriëntatie vrij gering is, 
zodat alleen de polarisatieparameter f, (1) 
in rekening gebracht behoeft te worden. 
De polarisatiegraad, f G ), van de 
neutronen kan gemakkelijk groot 
gemaakt worden. In eerste instantie ver- 
wachten we, dat de intensiteit van de 
gammastraling voldoet aan een formule, 
die lijkt op vergelijking (2). Verder zal de 
gamma-emissie hoekafhankelijk zijn. Met 
bovengenoemde veronderstellingen wat 
betreft de kernspinoriëntatie en het ka- 
rakter van de gammastraling kan de hoek- 
verdeling als volgt worden geschreven: 


WO) =1 +ANAOÍLD + 
+ Alf, G) fi DPa (cosb), (4) 


waarin Ò de hoek is waaronder de gamma- 
straling wordt uitgezonden ten opzichte 
van de gemeenschappelijke oriëntatierich- 
ting voor kernen en neutronen. Indien de 
oriëntatie groter zou zijn, dient bij de 
tweede orde Legendre-polynoom van ver- 
gelijking (4) nog een term met de align- 
ment parameter f (1) te worden opgeno- 
men; die hebben we in ons geval verwaar- 
loosd. De A‘ -factor in vergelijking (4) 
komt dan overeen met de p-factor van 
vergelijking (3), zij het dat A}! indivi- 
duele gamma-overgangen betreft en p 
betrekking heeft op de gehele werkzame 
doorsnede voor de neutronreactie. 


We komen nu op een interessant aspect 
van het neutronvangstmechanisme. Het 
kan namelijk voorkomen, dat voor vangst 
van laagenergetische neutronen, zoals ze 
in Petten worden gebruikt, de beide spin- 
toestanden voor vangst, dus J =/ + 5, ge- 
lijktijdig mee doen als gevolg van een 
overlap van de vangsttoestanden, die een 
zekere breedte hebben. Indien we naar 
een gamma-overgang kijken waar de spin 
If van de eindtoestand gelijk is aan 7 +5 
of I— 5, dan kunnen beide ‘spinkanalen’ 
voor vangst meedoen. Er zijn dan als het 
ware twee wegen, via twee spintoestanden 
voor vangst, om naar de eindtoestand 
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voor de gamma-overgang met spin /‚ te 
komen. Schematisch kan dat als volgt 
worden weergegeven: 
ie. 4 
Se J=l+5 
[Z@) OD elp=lt 


el en 


De bij beide wegen behorende amplituden 
zijn coherent; er zal dus interferentie op- 
treden. De mate waarin dat gebeurt hangt 
af van de relatieve sterkten I'(/ + 5) en 
rd — 5) voor de beide vangstkanalen 
voor de gamma-overgang. Als parameter 
kan ingevoerd worden: 


im 


a=D(Z +ENT +5) + Ty — 5) 


Het blijkt nu, dat de A$' factor in verge- 
lijking (4) een lineaire functie is van a; 
hierin manifesteert zich de interferentie 


dus niet. Anders is dat met de A}! -factor, 


zoals blijkt uit de theoretische kurven 
voor vangstspin / = 5/2 weergegeven in fi- 
guur 4. Ook in de circulaire polarisatie 
van de gammastraling uitgezonden na 
vangst van gepolariseerde neutronen door 


Fig. 4. Coëfficiënten A}\ en AÌ* voor de 
hoekverdeling van primaire gammastraling 
na vangst van gepolariseerde neutronen 
door gepolariseerde *" Al kernen en de - 
coëfficiënt AÌ® voor de circulaire polari- 
satie van primaire gammastraling na 
vangst van gepolariseerde neutron door 
ongepolariseerde *” Al kernen. Experi- 
mentele gegevens van drie gamma-over- 
gangen zijn weergegeven. Het sterk ver- 
eenvoudigd vervalschema voor de 

27 Al(n‚y) SAL betreft deze drie over- 
gangen. 


ongerichte kernen manifesteert zich de 
genoemde interferentie, zoals de daarbij 
behorende parameter A {°, weergegeven in 
figuur 4 voor spin 5/2, laat zien. Er treedt 
geen interferentie op in A5* en Af° voor 
lIp=l3/2. 

Een recent experiment betreft de reactie 
27 Al(n;y), waarbij de ®” Al kernen door 
directe wisselwerking met een uitwendig 
magneetveld van 5 Tesla in een neutron- 
bundel van de reactor in Petten bij een 
temperatuur van 0,03 K zijn gepolari- 


seerd!f. De bereikte polarisatiegraad 
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fi (5/2) was 0,10. Gezien de geringe totale 
werkzame doorsnede voor vangst, name- 
lijk 230 millibarn, en het zeer grote aan- 
tal gamma-overgangen eiste dit experi- 
ment veel geduld. In figuur 4 zijn de 
parameters Al, Al! en AÎ? voor spin 5/2 
weergegeven met hun experimentele 
waarden voor slechts drie van de vele 
gamma-overgangen; namelijk tussen de 
vangsttoestand en de grondtoestand van 
28 Al, die spin 3 heeft, en twee aangesla- 
gen toestanden van deze nuclide bij 3465 
en 4691 keV. 

Uit dergelijke metingen kunnen dus spins 
van aangeslagen toestanden bepaald wor- 
den, die van nut kunnen zijn voor be- 
schouwingen over kernstructuren. Interes- 
sant is nog op te merken, dat we hier te 
maken hebben met de polarisatie van 
kernen door de directe wisselwerking van 
magnetische kernmomenten met een uit- 
wendig magneetveld (van een laborato- 
rium magneet) bij zeer lage temperaturen 
zoals Gorter in 1934 heeft voorgesteld. 
De toepasing ligt hierbij in de kernfysica 
en niet in het bereiken van extreem lage 
temperaturen, zoals elders in dit tijd- 
schrift wordt besproken. 


De besproken typen experimenten heb- 
ben voor de lezer misschien een exclusief 
karakter. Ze kunnen echter op een rede- 
lijk groot aantal andere nucliden worden 
toegepast. Ze geven bovendien de huidige 
mogelijkheden in de kernfysica aan van 
de door Gorter in 1934 en 1948 geopper- 
de ideeën voor het direct dan wel indirect 
polariseren van kernen met behulp van 
magnetische krachten. De auteur heeft 
zich willen beperken tot bundelexperi- 
menten omdat hierbij het karakter van 
toepassingen in de kernfysica wat sterker 
naar voren komt in vergelijking met kern- 
spectroscopische metingen. Kernspin- 
oriëntatiemetingen verschaffen op een 
wat bijzondere manier gegevens, die vaak 
niet op een andere wijze verkregen kun- 
nen worden. We mogen verwachten, dat 
er in de toekomst nog andere toepassin- 
gen komen, die een stimulans kunnen in- 
houden in Nederland op dit gebied actief 
te blijven. 
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Hyperfijninteractie-onderzoek 
via oriëntatie van radioactieve 


atoomkernen 


L. Niesen 


De suggestie van Gorter (1948) dat atoomkernen kunnen worden gericht in het veld 
veroorzaakt door de omringende elektronen heeft geleid tot een levendig gebied van 
onderzoek in het grensgebied tussen de kernfysica en de natuurkunde van de vaste stof. 
De methode is vooral goed toepasbaar op radioactieve kernen, waarbij de oriëntatie 
wordt gemeten door te kijken naar de richtingsverdeling van de uitgezonden straling. 
Combinatie van kernoriëntatie en magnetische resonantie levert een fraaie methode 
voor het bestuderen van de hyperfijninteractie in sterk verdunde kernspinsystemen. 


De energie van een atoom met totaal im- 
pulsmoment J waarvan de kern een spin 
I bezit, wordt in een uitwendig veld B be- 
schreven met 


H=giup B: J—gnunB:I+AI-J() 


De eerste term is de elektronische Zeeman- 
interactie, de tweede de nucleaire Zeeman- 
interactie en de derde de zogenaamde 
hyperfijninteractie. De fysische interpre- 
tatie van de laatste term wordt direct dui- 
delijk als we het uitwendig veld B langs de 
z-as kiezen en zo groot maken dat gjug B 
>> A; dit wordt bereikt voor velden 
groter dan ongeveer 0,5 T. Vergelijking 
(1) wordt dan 


H =gjhB BJ, — 8NUN Bl, + ALJ, 


Definiëren we nu Br via AJ, = 
164 | 


(2) 


—ENHN Bnr, dan gaat (2) over in 
H =p BJ, — ZNUN (B + Bne)/, GG) 


Br is het door de elektronenwolk veroor- 
zaakte magnetische veld ter plaatse van de 
kern, het zogenaamde magnetische hyper- 
fijnveld. In het algemeen is Be van de 
orde van 100 T, veel groter dus dan het 
uitwendige veld. 


Gorter? en onafhankelijk van hem Rose” 
realiseerden zich in 1948 dat deze grote 
velden benut konden worden voor de po- 
larisatie van atoomkernen. Figuur 1 geeft 
een energieniveauschema voor J = 5 en 
I= 2, waarbij aangenomen is dat Bf > 0. 
Uit vergelijking (3) volgt onmiddellijk dat 
Ae =8ihgB Ben Anr =8NHN (Bnr + B). 
Nemen we als karakteristieke waarden 
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Fig. 1. Energieniveaus van een atoom met 
elektronspin S= en kernspin I= 2 onder 
invloed van: (a) de elektronische Zeeman- 
interactie, (b) de magnetische hyperfijn- 
interactie en (c) een additionele elektrische 
guadrupoolinteractie. 


8 ZEN == 1,8= 05 Ten Bnf= 100 T 
dan vinden we voor deze splitsingen Ae/k 
= 336 mK en Apr/k = 3/7 mK. Bij een 
temperatuur van 30 mK (tegenwoordig 
betrekkelijk gemakkelijk bereikbaar via 
adiabatische demagnetisatie of door mid- 
del van een * He-* He mengkoeler) is het 
elektronspinsysteem volledig gepolari- 
seerd: voor de relatieve bezettingen geldt 
arfa_1=exp(-AlkT)=1,36 x 10 *. 
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Fig. 2. Richtingsverdeling van straling 
uitgezonden door een ensemble van volle- 
dig gerichte °° Co kernen. De verdeling is 
rotatie-synumetrisch ten opzichte van de 
kernspin [. Boven: richtingsverdeling van 
B-straling Eg= 315 keV (eindpunts- 
energie), — —— Eg= 100 keV. Onder: 
richtingsverdeling van de uitgezonden 
gammastraling. 





Ook in het kernspinsysteem treedt nu een 
aanzienlijke polarisatie op: 


Amnläms+1 = exp (-Apr/kT) = 0,29. 


Richtingsverdeling van uitgezonden 
straling 

Het grote belang van de Gorter-Rose 
methode ligt in het feit dat zij aanzienlijke 
polarisaties mogelijk maakt in radioactieve 
kernspinsystemen. In dit geval wordt de 
kernoriëntatie gemeten door te kijken 
naar de tijdens het verval uitgezonden 
beta- en/of gammastraling: deze blijkt 
namelijk een anisotrope richtingsverdeling 
te hebben. Voor een ensemble van volledig 
gepolariseerde kernspins hangt het patroon 
van een aantal kernfysische parameters af, 
zoals de spins van de begin- en eindtoe- 
stand van de vervallen kern en het aantal 
eenheden impulsmoment dat door de stra- 
ling wordt meegenomen. In figuur 2 wordt 
dit getoond voor de beta- respectievelijk 
gammastraling optredende in het verval 
van °° Co. De beta-emissie is niet spiegel- 
symmetrisch ten opzichte van het vlak 
loodrecht op de kernspin; dit is een direct 
gevolg van het niet behouden zijn van de 
pariteit in de zwakke wisselwerking. Dit 
toendertijd schokkende feit werd voor 
het eerst aangetoond door C.S. Wu et al.” 
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door de hoekverdeling van de betadeeltjes 
te meten uitgezonden door °° Co kernen 
die via de Gorter-Rose methode waren 
gepolariseerd. In Leiden werd enkele 
maanden later hetzelfde fenomeen geme- 
ten aan de positronen uitgezonden door 
Co kernen“. 


In het algemeen heeft men natuurlijk niet 
de beschikking over een volledig gepola- 
riseerd kernspinpreparaat, zodat de waar- 
genomen hoekverdeling minder van de 
isotrope afwijkt dan geschetst in figuur 2. 
Dit komt tot uiting in de uitdrukking voor 
de hoekverdeling, waarvan de belangrijkste 
termen in het geval van beta-emissie wor- 
den geschreven als 


WM(O)=1 +AA; fi cos 0 (4) 
en in het geval van gamma-emissie als 
W(0) = | +4; f,P; (cos 6) (5) 


De A; -coëfficiënten bevatten de kernfy- 
sische informatie terwijl de f‚-parameters 
de momenten van de kernoriëntatie zijn: 


Á= ISD am} (6) 
en 
f= UP SE mlam -1U+D/33  D) 


Hierin is a, de op 1 genormeerde bezet- 
tingsgraad van subniveau mm. 


Vergelijkingen (4) en (5) maken duidelijk 
dat kernoriëntatie-experimenten een brug 
slaan tussen de kernfysica (via de A; -para- 
meters) en de vaste-stoffysica (via de fx- 
parameters). Kernfysische toepassingen 
zijn enige jaren geleden in dit tijdschrift 
behandeld door Postma”. Wij zullen ons 
hier bezig houden met een aantal andere 
ontwikkelingen. 


Hyperfijnvelden in ferromagnetische 
metalen 

Toen Samoilov et al.° in 1959 via kern- 
oriëntatie aantoonden dat ook in diamag- 
netische atomen opgelost in ijzer een groot 
hyperfijnveld optreedt, luidde dat een pe- 





Prof. Dr. L. Niesen (37) studeerde experi- 
mentele natuurkunde aan de Rijksuniver- 
siteit te Leiden. In 1971 promoveerde hij 
daar bij Prof. Dr. C.J. Gorter op een proef- 
schrift getiteld “Hyperfine Interactions 
Of Radioactive Nuclei Studied With 
Nuclear Orientation And NMR Tech- 
niques”. Sinds 1972 is hij werkzaam op 
het Laboratorium voor Algemene Natuur- 
kunde te Groningen, waar hij zich bezig 
houdt met de hyperfijninteractie van radio- 
actieve atomen geïmplanteerd in metalen, 
bestudeerd door middel van Mössbauer- 
spectroscopie en kernoriëntatie/NMR. Dit 
jaar werd hij benoemd tot gewoon hoog- 
leraar in de experimentele natuurkunde 
aan de Rijksuniversiteit te Groningen. 


riode van grote experimentele en theore- 
tische activiteit in. De hyperfijnvelden 
van gastatomen in een ferromagnetisch 
metaal blijken als functie van het atoom- 
nummer een zeer kenmerkend gedrag te 
vertonen; figuur 3 toont een recente com- 
pilatie voor ijzer. Voor 33 elementen is 
het veld (mede) bepaald met kernoriën- 
tatietechnieken”. 


Het hyperfijnveld voor een niet-magne- 





Fig. 3. Hyperfijnvelden Bj; voor gastato- 
men in ijzer. De schaal rechts geldt slechts 
voor het gebied van de zeldzame aarden 
(gestippelde curve)” 
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tisch atoom wordt veroorzaakt door het 
feit dat alle s-elektronen met spin f te- 
zamen een iets andere dichtheid ter plaatse 
van de kern hebben dan de s-elektronen 
met spin }. Dit verschil wordt veroorzaakt 
door de in het ijzer gepolariseerde s-gelei- 
dingsband. 


Thermometrie 

Uit de inleidende discussie blijkt onmid- 
dellijk dat de richtingsverdeling van de 
uitgezonden gammastraling te gebruiken 
is als thermometer, Voorwaarde hierbij is 
dat de parameter A; in vergelijking (5) 
bekend is, evenals de hyperfijnsplitsing 
Anr. Dit is bijvoorbeeld het geval voor 

0 Co opgelost in een naaldvormig Co 
kristal (hexagonale as in de naaldrichting). 
De sterke magnetische anisotropie van 
kobalt zorgt ervoor dat zelfs zonder uit- 
wendig veld de magnetisatie (en daarmee 
Bf) langs de naaldrichting staat. Meting 
van de gamma-intensiteit in de naaldrich- 
ting (genormeerd bij hoge temperatuur) 
levert dus direct de waarde van 7. Door 
Marshak en Soulen?® is deze °° CoCo ther- 
mometer in het temperatuurgebied tussen 
12 en 50 mK vergeleken met een thermo- 
meter gebaseerd op meting van de thermi- 
sche ruis in een weerstand; beide thermo- 
meters wijzen binnen 0,5% dezelfde tem- 
peratuur aan. Dit levert de basis voor een 
praktische temperatuurschaal in het gebied 
12 mK <7 <1 K. In de praktijk wordt 
de gamma-anisotropie verder als thermo- 
meter gebruikt in kernoriëntatie- en kern- 
demagnetisatie-experimenten. 


Magnetische resonantie aan georiënteerde 
kernen (NMR-ON) 

Een methode die twee van de grootste in- 
teresses van Gorter combineert heet NMR- 
ON (Nuclear Magnetic Resonance on 
Oriented Nuclei). Zij is gebaseerd op de 
verandering die in de hoekdistributie van 
van straling wordt waargenomen als door 
middel van een magnetisch wisselveld met 
frequentie v‚f overgangen tussen de hyper- 
fijnstructuurniveaus worden geïnduceerd. 
Dit gebeurt als Av‚e = Ap f; de gebruikte 
frequenties zijn in de orde van 100 MHz. 


Fig. 4. Resonantiefrequentie van °°" Xe 
kernspins als functie van een extern mag- 
neetveld’®. 
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Deze methode combineert de grote gevoe- 
ligheid van kernoriëntatie (10!° kernen 
geven al een bevredigende telsnelheid) 
met de hoge resolutie van een NMR ex- 
periment. 


Door de resonantiefrequentie te meten als 
functie van het uitwendige veld kunnen 
het magnetisch moment u = ZNHN len 
het hyperfijnveld B} £ onafhankelijk van 
elkaar worden bepaald (zie vergelijking (1) 
en figuur 4). De bereikte nauwkeurigheid 
is ongeveer 1%. Het produkt ZNun Bnr 
wordt natuurlijk veel nauwkeuriger ge- 
meten. 


Quadrupoolinteracties 

NMR-ON maakt het mogelijk om naar 
subtiliteiten in de hyperfijninteractie te 
kijken, zoals het optreden van een kleine 
quadrupoolinteractie. Het gaat hier om de 
wisselwerking tussen het elektrisch qua- 
drupoolmoment Q van de kern en de door 
de elektronen en naburige ionen veroor- 
zaakte elektrische veldgradiënt eq = à° V/ 
dz*. Als we de hoek tussen de hoofdas 
van de elektrische veldgradiënt en het 
hyperfijnveld a noemen, veroorzaakt deze 
interactie een extra term in de hyperfijn- 
hamiltoniaan van de vorm 


e*qQ 


H = 
4I(QI — 1) 


431, —-1(Z+1)}P; (cosa) 
(8) 


waarbij de z-as langs Bf is gekozen en is 
aangenomen dat e?qQ << 2nun Bnr. Het 
effect hiervan is in figuur 1 getekend, aan- 
nemende dat «=O en e?qQ >0. De hyper- 
fijnniveaus zijn nu niet meer equidistant. 


In een kubisch gastheerrooster zoals ijzer 
of nikkel verwacht men geen elektrische 
veldgradiënt omdat de x-, y- en z-as equi- 
valent zijn. Toch blijkt er in sommige 
zware atomen als Au en Ir een kleine qua- 
drupoolinteractie op te treden. Figuur 5 
toont een recent experiment van Hagn et 
al.l® aan P°@Tr in Ni. Het niet meer equi- 
distant zijn van de hyperfijnniveaus leidt 
tot een opsplitsing van de NMR-lijnen 
waaruit teken, richting en grootte van de 


Fig. 5. NMR-ON aan P°? Ir kernspins in 
nikkel voor drie verschillende waarden 
van het externe magneetveld. De extra 
gquadrupoolinteractie, hier gegeven door 
de parameter Avg = 3e*qQ/{21(21-1 Jh}, 
leidt tot een splitsing van de oorspronke- 
lijke resonantielijn met frequentie vj '°. 


veldgradiënt zijn te bepalen. De hoofdas 
van de veldgradiënt staat langs het hyper- 
fijnveld, wat er op duidt dat het baan- 
impulsmoment van het Ir-atoom niet vol- 
ledig is verdwenen. Dit introduceert een 
niet-bolvormige ladingsverdeling met als 
hoofdas de magnetisatierichting in het 
nikkel. 


Elektrische veldgradiënten treden ook op 
als de naaste omgeving van het opgeloste 
atoom niet netjes kubisch is, bijvoorbeeld 
tengevolge van aanwezige roosterdefecten. 
In Groningen wordt dit uitgebreid bestu- 
deerd met behulp van diverse hyperfijn 
technieken. Het blijkt mogelijk de NMR- 
ON methode ook op dit gebied met succes 
toe te passen, zoals blijkt uit het werk van 
Visser et all! aan het systeem "**I in Fe. 
De radioactieve jodiumionen werden bij 
kamertemperatuur met behulp van isoto- 
penseparator in een éénkristal van ijzer 
geschoten; hierbij worden veel interstitiële 
atomen en vacatures geproduceerd. Er is 
een aanzienlijke kans dat een of meer van 
de vacatures door het grote jodiumatoom 
worden vastgehouden. Een monovacature 
naast het jodiumatoom veroorzaakt een 
elektrische veldgradiënt langs een van de 
<111> richtingen (bee-structuur). 


Naast een grote resonantie bij 684 MHz, 
veroorzaakt door *!I kernen in een onge- 
stoorde omgeving, wordt een lijnenpatroon 
waargenomen dat afhangt van de hoek 
tussen het uitwendig veld (dat de richting 
van Bs bepaalt) en de kristalassen (figuur 
6). Het patroon wordt verklaard door aan 
te nemen dat er één vacature op een naaste- 
buur plaats van het jodium zit. Staat het 
veld bijvoorbeeld langs een <1 11 as, dan 
kan de vacature zich op diezelfde as bevin- 
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DESTRUCTION OF ANISOTROPY 
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den (P) (cos «) = 1; 2 mogelijkheden) of | Fig. 6. NMR-ON aan *°!I kernspins ge- 


op een van de 3 andere <111> assen (P, implanteerd in een ijzer éénkristal voor 
(cos a) = 1/3;6 mogelijkheden). De me- 3 verschillende richtingen van het uitwen- 
ting wordt gedaan bij een zodanige lage dig veld ten opzichte van de kristalassen. 
temperatuur dat alleen de overgang tussen | De patronen in het interval 620-660 MHz 
de laagste twee subniveaus van figuur 1 kunnen begrepen worden door aan te 


waarneembaar is. Volgens vergelijking (8) | nemen dat deze *3!] kernen één vacature 
verwachten we dus 2 lijnen (intensiteiten | als naaste buur hebben. 

3:1). De patronen voor Br // <100> (één 

lijn, P‚ (cos «) = 0) en voor Bnr // <110> 

(symmetrisch doublet, P, (cos a) = + 5) 

kunnen met dezelfde simpele geometrische 

argumenten begrepen worden. 


Slotopmerkingen 

Uit het voorgaande moge duidelijk zijn 
geworden dat NMR-ON een spectrosco- 
pische techniek is die hoge resolutie com- 
bineert met zeer grote gevoeligheid. Dank- 
zij de snel voortschrijdende ontwikkelin- 
gen van kryogene technieken in het milli- 
kelvin gebied valt te verwachten dat deze 
methode op steeds meer systemen toepas- 
baar zal blijken te zijn. Voor verwante 
ontwikkelingen verwijzen we naar de arti- 
kelen van Postma en Huiskamp in dit 
nummer. 
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Paramagnetische resonantie en 
magnetische relaxatie in verdunde 
metaallegeringen 


G.J. Nieuwenhuys 


De studie van de magnetische resonantie en relaxatie is een belangrijk onderdeel ge- 
worden van het onderzoek van de vaste stof. Alhoewel de grote elektrische geleid baar- 
heid van metallische systemen tot een aantal specifieke problemen bij de waarneming 
van magnetische resonantie in deze systemen leidt, zijn daar inmiddels zodanige oplos- 
singen voor gevonden, dat het onderzoek van de magnetische resonantie en relaxatie 
als een geschikt gereedschap kan worden beschouwd. 

De experimentele resultaten geven een belangrijk inzicht in de eigenschappen van metal- 
lische magnetische systemen en hun wisselwerkingen. 

Uiterst langzame magnetische relaxatieverschijnselen worden waargenomen in de zoge- 
naamde spinglazen en zeer recent werd op experimentele basis een verband aangetoond 
tussen deze relaxatieverschijnselen en de resultaten van de resonantietechnieken; een 
volledige duidelijkheid hieromtrent is echter nog niet bereikt. 


Inleiding dunde metaallegeringen en voor de inter- 
Op het ogenblik is er veel belangstelling pretatie van de vele verschillende ver- 
voor het gebied van magnetisme in ver- schijnselen die daarbij optreden. Uit ver- 
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schillende experimentele onderzoekingen 
is gebleken, dat een geïsoleerd magnetisch 
ion (Cr, Mn, Fe of Co) zijn magnetisch 
moment of spin in een metallische om- 
geving (Au, Ag of Cu) kan behouden. 
Daarbij treedt een speciaal soort wissel-. 
werking tussen het gelokaliseerde magne- 
tische ion en de geleidingselektronen op. 
Deze wisselwerking leidt tot verschijn- 
selen zoals het Kondo-effect, spinglas in- 
vriezen en “giant moment” ferromagne- 
tisme! . Door Owen et al.? werd reeds in- 
gezien dat deze wisselwerking bestu- 
deerd kan worden via paramagnetische 
resonantie aan de opgeloste ionen*. Voor 
Prof. Gorter was een en ander aanleiding 
om in 1969 binnen de toen onder zijn lei- 
ding staande werkgroep metaalfysica een 
EPR onderzoek te doen opzetten. Immers, 
de resonantie ‘meet’ zowel de sterkte van 
het lokale magneetveld ter plaatse van het 
ion als de wisselwerking met de omgeving. 


EPR in metalen 
Als S$ het magnetische quantumgetal van 
het opgeloste ion is en m, de projectie 


* __Paramagnetische resonantie aan de gelei- 
dingselektronen is ook mogelijk, doch zal hier 
verder buiten beschouwing worden gelaten. 
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op de richting van het magnetische veld 
(waarbij m, de waarden —S, …, +$ kan 
aannemen), dan is de energie gegeven door 
E=-—mgugH, met ug het Bohrmagne- 
ton en g de g-factor of gyromagnetische 
verhouding. Bij de paramagnetische reso- 
nantie kunnen overgangen plaatsvinden 
waarbij m, met 1 verandert, zodat met de 
overgang een energieverschil gepaard gaat, 
gegeven door AE = gup H. Deze AE wordt 
verkregen uit een microgolfveld met fre- 
quentie w zodat de resonantievoorwaarde 
luidt Aw = gup H (Nh is de constante van 
Planck gedeeld door 2). Voor het vrije 
ion ligt de waarde van g vast; de in het 
experiment waargenomen g-factor wordt 
bepaald uit g =hw/H HB, met H‚ het 
aangelegde veld. De verschuiving Ag ten 
opzichte van de vrije-ion waarde is een 
maat voor de afwijking tussen het inwen- 
dige veld ter plaatse van het ion en het 
aangelegde veld. Bij het resonantie ex- 
periment wordt in het algemeen dP/dH,, 
met P het geabsorbeerde vermogen, ge- 
registreerd als functie van het uitwendige 
veld. De breedte van de resonantielijn is, 
analoog aan de resonantie uit de klassieke 
mechanica, typerend voor de ‘demping’, 
dat wil zeggen de sterkte van de wissel- 
werking van het ion met de omgeving. 


Om het geabsorbeerde vermogen te bere- 
kenen als functie van de ingestraalde fre- 
quentie (herleiden naar een functie van 
het uitwendige veld is dan eenvoudig) 
kan gebruik worden gemaakt van de 
Blochvergelijkingen, waarvan de oplossing 
voor de dynamische susceptibiliteit wordt 
gegeven door: 


RN Xo 


Deeg 
2 kat NT 


(Wo w)T 


PEEN 

2 O1 +(w- wor? 

waarbij Xo de statische susceptibiliteit van 
het systeem is, 7 de transversale relaxatie- 
tijd, terwijl de formules alleen geldig 

zijn vlakbij de resonantiefrequentie wg. 
(Het vrije ion met een afwijkende g-fac- 
tor heeft een andere resonantiefrequentie.) 
Voor isolatoren geldt dat het geabsor- 
beerde vermogen P evenredig is met Xx, 
maar voor metallische systemen wordt dit 
als gevolg van de interactie van het micro- 
golfveld met het elektrisch geleidende 
materiaal Paax’ +(l—a)x . Bij de 
analyse van EPR-spectra van metallische 
systemen zal a als een aanpasbare para- 
meter worden beschouwd. Deze vrijheid 
in a corrigeert dan tevens de afwijking die 
kan ontstaan bij brede lijnen, veroorzaakt 
door het feit dat niet als functie van de 
frequentie maar als functie van het uit- 
wendige veld wordt gemeten. 


Te verwachten effecten in 
metaallegeringen 

Als een verdunde metaallegering van bij- 
voorbeeld 0,1 at. % magnetisch Mn in het 
niet-magnetische Cu in een uitwendig 
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Fig. 1. Delijnbreedte van de Cu-kern- 
spinresonantie lijn in CuMn bij 4,2 K als 
functie van de Mn-concentratie (Van der 
Lugt et al.® ) 
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magneetveld H wordt geplaatst, dan kan 
de magnetisatie M, van de geleidings- 
elektronen van het Cu worden geschreven 
als M, = X.‚H en de magnetisatie van de 
Mn-ionen als Ma = Xa Hg. De exchange 
wisselwerking tussen de geleidingselek- 
tronen en de Mn-ionen zal tot gevolg heb- 
ben dat de magnetisatie van de geleidings- 
elektronen een bijdrage levert tot het veld 
ter plaatse van het Mn. Als de sterkte van 
de wisselwerking wordt gekarakteriseerd 
door een moleculair veldconstante À dan 
volgt Hy =H + MM, = H(1 + )x‚). 
Vertalen we A in termen van de grootte 
van de wisselwerkingsintegraal J en schrij- 
ven we voor de susceptibiliteit van de ge- 
leidingselektronen volgens Pauli 2uBn(E'r) 
dan volgt voor de verschuiving van de g- 
factor Ag =Jn(EF), waarbij n(Er) de 
dichtheid van de geleidingselektronen bij 
het Fermi-oppervlak is. 


Voor de lijnbreedte“ geldt dan via de Kor- 
ringa-relatie AH = n[J,, (Er)]° kB T/2up, 
met kg de constante van Boltzmann en 7 
de absolute temperatuur. Invullen van de 
parameters voor CuMn (J = 0,5 eV en 
n(Er) = 0,3 eV!) levert een voorspel 
ling voor Ag van 0,15 en een lijnbreedte 
van 550 Gauss per Kelvin. Ten opzichte 
van gebruikelijke waarden is dit een grote 
Ag en enorme lijnbreedte. De eerste para- 
magnetische resonantie experimenten aan 
CuMn door Owen et al. in 1957 leverden 
echter tot verbazing van de experimenta- 
toren een Ag van vrijwel O en een lijn- 
breedte van slechts 140 Gauss. Daarnaast 
werden door Owen et al. ook kernspin- 
resonantiemetingen gedaan aan de Cu- 
kernen. 


Hier bleek de toevoeging van Mn aan Cu 
nauwelijks een verschuiving van de reso- 
nantiefrequentie (Knightshift) te veroor- 
zaken, maar wel een aanzienlijke verbre- 
ding van de lijn. Later werd dit bevestigd 
door Van der Lugt et al.* in Leiden, die 
aantoonden dat de breedte van de kern- 


* De lijnbreedte is de breedte ter halve hoogte 
van de resonantiepiek. 





Dr. G.J. Nieuwenhuys (1946) studeerde 
wis- en natuurkunde aan de Rijksuniversi- 
teit te Leiden en promoveerde daar in 
1974 bij Prof. C.J. Gorter en Dr. J. de 
Nobel op een proefschrift handelende 
over ‘Giant moment’ legeringen. Thans 
verbonden als wetenschappelijk hoofd- 
medewerker aan de groep metaalfysica op 
het Kamerlingh Onnes Laboratorium van 
de Rijksuniversiteit Leiden. 


spinresonantielijn evenredig is met de con- 
centratie Mn (zie figuur 1). Een verkla- 
ring voor deze kernspinresonantie ex peri- 
menten kon worden gevonden in het be- 
staan van de wisselwerking van de gelei- 
dingselektronen met het gelokaliseerde 
magnetische ion. Ten gevolge van het 
ruimtelijk oscillerende karakter van de po- 
larisatie van de geleidingselektronen rond 
het Mn zal het gemiddelde resonantie- 
veld van de kernen niet verschuiven, maar 
zal wel een verdeling van resonantievelden 
optreden die leidt tot een inhomogene 
verbreding van de resonantielijn. Echter 
de experimentele resultaten voor de para- 
magnetische resonantie kunnen hier geens- 
zins mee worden verklaard. Immers de 
lijnbreedte is in dit geval veel kleiner dan 
verwacht op grond van de wisselwerking. 
Het was Hasegawa® die in 1959 de op- 
lossing vond door het volgende model te 
beschouwen: 


De magnetische legeriag wordt onderver- 
deeld gedacht in drie thermodynamische 
systemen. i) het Zee:nan-systeem van de 
magnetische ionen, ij: het Zeeman-systeem 
van de geleidingselektronen en iii) het 


Fig. 2. Illustratie van het model van Ha- 
segawa met daarin de verschillende wegen 
waarlangs relaxatie kan plaatsvinden 
(Dokter ). 
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Concentration of third element 


Fig. 3. De lijnbreedte van de paramag- 
netische resonantie lijn van Mn in Cu bij 
4,2 K als functie van de concentratie van 
verschillende derde elementen (Okuda en 
Date® ) 


rooster. Tussen de systemen bestaan ver- 
schillende contacten (zie figuur 2). Het 
rooster wordt geacht in nauw warmtecon- 
tact te staan met de omgeving, bijvoor- 
beeld een bad vloeibaar helium. Zoals te 
zien in figuur 2 kan de door het ‘Mn-sys- 
teem’ opgenomen energie relaxeren naar 
de geleidingselektronen, met een snelheid 
1/T;e, welk laatste systeem op zijn beurt 
kan relaxeren naar het rooster via 1/T.y, 
maar ook via 1/7; terug naar het Mn- 
systeem. Daarnaast is er ook een relatief 
zwakke relaxatie van het Mn-systeem naar 
het rooster via 1/7;y . De residu lijnbreedte 
bij 7= 0 wordt hierdoor veroorzaakt. Nu 
kan al direct worden ingezien dat als de 
koppeling van de geleidingselektronen met 
het rooster veel sterker is dan de koppe- 
ling met het Mn-systeem en vice versa, in 
feite het geleidingselektronensysteem fun- 
geert als een ‘bad’ voor het Mn-systeem, 
en dat de lijnbreedte bepaald wordt door 
1/Tie- Echter als de koppeling van de ge- 
leidingselektronen met de Mn’s sterker is 
dan de koppeling met het rooster, dan 
wordt in feite het resonantie experiment 
gedaan aan het gekoppelde ‘“Mn-geleidings- 
elektronen’ systeem, en zal de lijnbreedte 
voornamelijk worden bepaald door 1/7}. 
Deze laatste is in dat geval klein en dus 
ook de lijnbreedte. 


Om aan te tonen dat het laatstgenoemde 
geval, het zogenaamde bottleneck effect, 
van toepassing is op CuMn, waar de kleine 
lijnbreedte werd gevonden, kan een ex- 
periment worden uitgevoerd waarbij de 
sterkte van de koppeling tussen de gelei- 
dingselektronen en het rooster wordt ge- 
varieerd. Een dergelijk experiment is uit- 
gevoerd door onder andere Okuda en Date 
in 19695. De koppeling van de geleidings- 
elektronen en het rooster werd daarbij 
vergroot door de toevoeging van een derde 
element in de legering Cu Mn. Figuur 3 
laat de resultaten zien voor de lijnbreedte 
bij 4,2 K als functie van de concentratie 
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Fig. 4. De verschuiving van de g-factor 
van de paramagnetische resonantielijn van 
Mn in Cu bij 4,2 K als functie van de con- 
centratie van verschillende derde elenen- 
ten (Okuda en Date® } 


van verschillende derde elementen, ter- 
wijl figuur 4 de daarbij behorende verschui- 
vingen van de lijn laat zien. Duidelijk is 
dat het derde element grote invloed heeft 
op zowel AH als Ag. 

Het model van Hasegawa kan mathema- 
tisch worden beschreven door zes gekop- 
pelde Blochvergelijkingen. De oplossing 
van deze vergelijkingen leidt tot de resul- 
taten voor AH en Ag, die zijn weergegeven 
in figuur 5. De sterkte van de koppelin- 
gen tussen het Mn-systeem en de gelei- 
dingselektronen kunnen ook worden be- 
rekend, met als resultaat: 


l An 

Te AE (NEF) JI) kB T 

Ì 87 n 
Th n(Er)J S(S + De 


waarbij c de concentratie van de magne- 
tische ionen is. Daaruit kan worden afge- 
leid dat, als men een ‘niet-gebottleneckt’ 
systeem wil dus grote Tie/Te1, gezocht 
moet worden naar kleine waarden van J 
en van de concentratie. Dat zoiets zeker 
haalbaar is toont een fraaie resonantielijn 
van Er in LaBe,3, waargenomen door 
Dokter in Leiden (zie figuur 6). De lijn 
is typerend voor metallische systemen, 
namelijk asymmetrisch vanwege de men- 
ging van X en X' in de absorptie. Naast 
de centrale lijn kan een hyperfijn struc- 
tuur worden waargenomen. Via gedetail- 
leerde waarneming van de lijnbreedte kun- 
nen gegevens over de ion-geleidingselek- 
tronen wisselwerking en over de kristal- 
veld effecten worden verkregen. 
Samenvattend kan worden opgemerkt, 
dat: 


— de merkwaardig kleine lijnbreedte en 
g-verschuiving in systemen met bijvoor- 
beeld metalen uit de overgangsreeks ver- 





Fig. 5. De effectieve relaxatie snelheden 
en de effectieve verschuiving van de g- 
factor als functie van de ‘bottleneck para- 
meter’ (Hasegawa* } 


oorzaakt wordt door het bottleneck 
effect, 

— de mogelijkheid tot het waarnemen 
van paramagnetische resonantie in bijvoor- 
beeld Cu Mn eigenlijk te danken is aan de 
bottleneck (Cu Mn is nog niet in de niet- 
gebottleneckte toestand waargenomen), 
— het bottleneck effect ons het gereed- 
schap geeft de relaxatie van de geleidings- 
elektronen naar het rooster te bestuderen, 
en daarmee de verstrooiingsdoorsnede 
voor spin-flip verstrooiing van een aantal 
(derde)-elementen, 

— er ook vele systemen, voornamelijk 
met zeldzame aarden, zijn waar de bottle- 
neck niet van toepassing is. (Voor een uit- 
gebreid overzicht van EPR in metalen zij 
verwezen naar Taylor” .) | 


Relaxatieverschijnselen in 
geconcentreerde systemen; spinglazen _ 
Op dit punt wil ik een sprong maken naar 
geheel andere relaxatieverschijnselen, 
welke voorkomen in spinglazen. Zoals in 
referentie 1 opgemerkt vertonen spingla- 
zen merkwaardige relaxatieverschijnselen 
bij lage temperatuur (T & Ts, waar Te 
de invriestemperatuur is). Door een reeks 
van experimentatoren is waargenomen dat 
de magnetisatie tijdsafhankelijk is. Wordt 
bijvoorbeeld een spinglas in een uitwen- 
dig magneetveld afgekoeld tot 7 < 7e 
dan blijkt het preparaat macroscopisch 


' Fig. 6. Het EPR spectrum (dP/dH) van 


Er in LaBe,3. 
a: Het experimentele spectrum, b; het 
berekende spectrum (Dokter® ) 
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magnetisch te zijn, ook na het uitschake- 
len van het uitwendige magneetveld (re- 
manent magnetisch). 

Echter de grootte van dit remanente mag- 
netische moment is een functie van de 
tijd, ongeveer volgens a (log t), waarbij a 
een functie van de temperatuur is (a is 
groot als 7 > 74). Een nog merkwaardiger 
verschijnsel treedt op als de richting van 
het uitwendige veld wordt omgedraaid 
(althans voor bijvoorbeeld Cu Mn). Voor 
waarden kleiner dan een zekere H, zal 
de magnetisatie zich langzaam (over vele 
uren) aanpassen aan de nieuwe veldrich- 
ting. Echter wordt H > H, dan springt 
de magnetisatie plotseling om naar de 
nieuwe veldrichting. Om deze soort spin- 
glazen (zoals Cu Mn) niet tot een uitzon- 
dering te maken, kan worden veronder- 
steld dat alle spinglazen een H,, vertonen, 
zij het dat slechts voor een beperkt aan- 
tal de grootte van H‚, binnen het bereik 
van de experimenteel gebruikelijke velden 
ligt. Een veel gebruikte verklaring voor het 
langzame veranderen van de magnetisatie 
kan als volgt worden beschreven: 

— In de ingevroren toestand (7 < T) be- 
staat het spinglas uit vele clusters magne- 
tische momenten, die ten gevolge van een 
anisotropie (bijvoorbeeld door de vorm 
van het cluster veroorzaakt) moeilijk van 
richting kunnen veranderen. Omdat de 
afkoeling in een uitwendig magneetveld 
plaatsvond zijn de clusters bij voorkeur 
‚in één richting ingevroren. Na het uitscha- 
kelen van het uitwendige veld zal het spin- 
glas naar de laagste energietoestand willen, 
die vanwege het willekeurige karakter van 
de wisselwerking er een zal zijn zonder 
spontane magnetisatie. Echter vanwege de 
lage temperatuur zal de thermische bewe- 
ging niet meer voldoende zijn om de ani- 
sotropie te overwinnen, zodat de kans op 
een draaiing klein is en de relaxatie dus 
lang duurt. Het tweede verschijnsel (om- 
slaan van de magnetisatie bij een kritisch 
veld) zou er op kunnen wijzen dat bij het 
kritische veld de magnetische energie ten 
gevolge van het uitwendige veld gelijk is 
aan de anisotropie. Nogmaals moet wor- 
den opgemerkt dat dit “kritische veld’ 
slechts voor enkele spinglazen een waarde 
heeft die experimentele waarneming mo- 
gelijk maakt zoals bijvoorbeeld in Cu Mn, 
terwijl in Au Mn geen kritisch veld werd 
gevonden. Een duidelijke verklaring voor 
het verschil in de grootte van de aniso- 
tropie kon nog niet worden gegeven. Ik 
wil daarom besluiten met de beschrijving 
van een tweetal experimenten, die moge- 
lijk verdere informatie kunnen leveren. 


Langzame relaxatie van de energie 

Dat de langzame relaxatie van de magneti- 
satie gepaard gaat met een langzame re- 
laxatie van de magnetische energie werd 
door de auteur het eerst gevonden in 
computersimulaties via de Monte Carlo 
methode van een Au Fe spinglas, terwijl 
experimentele aanwijzingen kwamen uit 
de moeilijkheden om de soortelijke 

170 





sample 


Fig. 7. Schema van de experimentele op- 
stelling voor het meten van de warmte- 
stroom. 


warmte van een dergelijk preparaat te me- 
ten. Naar aanleiding daarvan werd een ex- 
periment opgezet waarbij een preparaat, 
Au Feg oa, via een warmtegeleiding met 
het bad vloeibaar helium werd verbonden, 
zie figuur 7. De warmtegeleiding was zo- 
danig gekozen dat de intrinsieke thermi- 
sche relaxatietijd ten gevolge van de soor- 
telijke warmte van het preparaat en de 
geleiding van de thermische link ongeveer 
l seconde was. Aan beide zijden van de 
thermische verbinding werd een koolther- 
mometer geplaatst, zodat temperatuurver- 
schillen van enkele microKelvin waar- 
neembaar waren. Bij het experiment werd 
het preparaat langzaam afgekoeld in een 
uitwendig magnetisch veld. Daarna werd 
het magnetische veld uitgeschakeld. Nor- 
maal zou dan gedurende enkele seconden 
een warmtestroom kunnen worden gevon- 
den vanwege de intrinsieke thermische re- 
laxatie, maar zoals te zien in figuur 8 
bleef de warmtestroom zeer lange tijd be- 
staanë. 


Bovendien bleek de warmtestroom even- 
redig met de inverse van de tijd af te ne- 
men, zodat moet worden geconcludeerd 
dat de warmte-inhoud volgens log t van 


Fig. 8. De warmtestroom als functie van 
de tijd voor AufFe 4 at. % ten gevolge van 
een verandering van het uitwendige veld 

van 20 ke. (Nieuwenhuys en Mydosh? ) 
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de tijd afhangt, evenals de magnetisatie, 
zoals eerder opgemerkt. Later werden 
door Berton et al.® volgens dezelfde me- 
thode meer gedetailleerde experimenten 
aan eenzelfde preparaat uitgevoerd. De 
resultaten zijn weergegeven in figuur 9, 
waaruit te zien is dat de vorm van de tijds- 
afhankelijkheid nog afhangt van de tem- 
peratuur. Deze experimenten werden ge- 
daan ver onder de spinglas invriestempera- 
tuur, die hier ongeveer 16 K is. Interessant 
is dat dergelijke temperatuur afhankelijke 
tijdsafhankelijkheden intussen ook zijn ge- 
vonden in magnetisatie experimenten en 
ook in computersimulaties via de Monte 
Carlo methode. 


Combinatie met EPR resultaten 

Door Prejean et al.!® werd opgemerkt dat 
de kleinere waarden voor de kritische vel- 
den worden gevonden in die legerings- 
systemen, waarin de EPR van de magne- 
tische ionen kan worden waargenomen. 
En die waarneming was mogelijk dankzij 
de relatief kleine lijnbreedte ten gevolge 
van het bottleneck effect. Zoals blijkt uit 
de eerder gegeven beschrijving van de ex- 
perimenten door Okuda en Date* kan de 
bottleneck worden beïnvloed door toe- 
voeging van een derde element. Via een 
serie magnetisatie metingen aan Cu Mn 

(1 at. %)-Au, hebben Prejean et al.!® 
aangetoond dat er inderdaad een relatie 
bestaat tussen het optreden van de bottle- 
neck en de grootte van H,,. De resultaten 
zijn weergegeven in figuur 10; de grootte 
van het ‘kritische veld’ neemt toe met de 
concentratie Au. Uit dit resultaat kan de 
conclusie worden getrokken dat de wis- 
selwerkingen die verantwoordelijk zijn 
voor de spinroosterrelaxatie van de ge- 
leidingselektronen ook verantwoordelijk 
zijn voor de anisotropie. 


Tenslotte 

Evenals in de zouten die door Gorter et al. 
onderzocht werden, treden ook in metal- 
lische systemen interessante magnetische 
relaxatie verschijnselen op; het is te ver- 
wachten dat bij de bestudering van zeer 
langzame verschijnselen in magnetische 
amorfe systemen EPR een belangrijk hulp- 
middel zal gaan worden. 
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Fig. 9. De reciproke warmtestroom als 
functie van de tijd voor AuFe 4 at. % bij 
verschillende temperaturen: 

(Als Loke 12 LOLK: [Ik ZAR 
(4): 2,98K; (5): 3,3 K en (6): 4,15 K. 
(Berton et al.° ) 
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Fig. 10. Hysteresis krommen in kleine 


negatieve velden van CuMn 1 at. % Au. 








Kernpolarisatie en kerndemagnetisatie 


W.J. Huiskamp 


Naar aanleiding van een voordracht van P. Debije heeft C.J. Gorter in 1934 de gedachte 
gelanceerd! dat de magnetische momenten van atoomkernen gebruikt zouden kunnen 
worden voor het bereiken van zeer lage temperaturen. De suggestie van Gorter bestond 
daaruit, dat de welbekende methode van adiabatische demagnetisatie van paramagne- 
tische kristallen zou kunnen worden uitgebreid tot kernspinmagnetisme? 

Hij was daarmee zijn tijd ver vooruit, omdat het door hem voorgestelde experiment 


toen technisch niet realiseerbaar was. 


Pas 20 jaar later heeft Kurti voor het eerst geprobeerd kerndemagnetisatie te realise- 


ren. Hij toonde aan dat men temperaturen tot in het microKelvingebied kan bereiken, 
maar het nuttig effect van de koelprocedure bleef gering. De mogelijkheden van ijzer- 
magneten of sterkstroomspoelen, gevoed door slechts matig stabiele gelijkrichters, wa- 
ren simpelweg onvoldoende. Pas na het ontwikkelen van tamelijk grote supergeleidende 
spoelen met persisterende stromen werd er vooruitgang geboekt. 

Het is aan de systematische aanpak en het doorzettingsvermogen van O.V. Lounasmaa 
en medewerkers in Helsinki te danken, dat kerndemagnetisatie een veelvuldig toege- 
paste methode? is geworden om temperaturen in het milliKelvingebied en daaronder 


te verkrijgen, en daarmee andere stoffen, zoals * He, af te koelen. 


Polarisatie van atoomkernen betekent het 
polariseren van kernspins (1) en de daar- 
mee geassocieerde magnetische momenten 
(U =ZUNI). Op enkele uitzonderingen 

na (bijvoorbeeld Zr) bezitten alle elemen- 
ten één of meer stabiele isotopen met 

[ #0. Vooral de metalen komen in aan- 
merking, omdat die bij zeer lage tempera- 
turen nog voldoende warmtegeleiding heb- 
ben om te kunnen worden afgekoeld; wat 
de warmtegeleiding betreft zijn Cu, Ag 
en Au bijzonder geschikt, maar van de 
laatste twee is u klein en daarom is Cu 
favoriet. In principe is de eenvoudigste 
methode voor kernpolarisatie de zoge- 
naamde “brute-force”-methode, dat wil 
zeggen het creêren van een krachtig mag- 
neetveld Ben lage temperatuur 7’, zodanig 
dat UB = kB T, waarin kg de Boltzmann- 
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constante is. Met een supergeleidende 
NbTi-spoel van bescheiden omvang kan 
tegenwoordig gemakkelijk 8 T worden be- 
reikt.* Om in Cu een polarisatie P = 

<I, > / Ivan 50% te bereiken is dan 

z 3 mK vereist. 

Koeling tot dergelijke temperaturen kan 
worden verkregen door gebruik te maken 
van de bijzondere eigenschappen van ver- 
dunde mengsels van vloeibaar S He in * He, 
dat wil zeggen de verdunningskoelmachine. 
Echter, ook al maakt men deze koel- 
machine groot, dan is toch het koelver- 


* Hogere velden zijn weliswaar beschikbaar 
(vergelijk bijvoorbeeld de hogeveldinstallatie 
Nijmegen of de pulsveldinstallatie voor 50 T in 
het K.O.L. te Leiden), maar niet voldoende 
lang (< 1 dag continu respectievelijk 50 ms). 





Prof. dr. W.J. Huiskamp (55) studeerde 
aan de Universiteit van Utrecht en promo- 
veerde in Leiden over circulaire polarisa- 
tie van gammastraling. Hij werkte enig tijd 
in Illinois, Vancouver, Helsinki en Gre- 
noble. In 1971 werd hij tot hoogleraar 

in Leiden benoemd. Van 1974 — 1980 was 
hij hoofdredacteur van het tijdschrift 
Physica. Zijn belangstelling gaat uit naar 
kernspinoriëntatie, magnetisme en ultra- 
lage temperaturen. 


mogen in het genoemde temperatuurge- 
bied (< 10 mK) gering. Het blijkt dan 
moeilijk om in een redelijke tijd (bijvoor- 
beeld binnen één dag) de kernpolarisatie 
te realiseren. 
Voor temperaturen in het gebied van 10 
— 30 mK is het koelvermogen meestal 
wèl voldoende, wat onder andere samen- 
hangt met de evenredigheid van het koel- 
vermogen met 7? 
We zullen verderop bespreken hoe men 
erin geslaagd is de kernpolarisatie verder 
op te voeren, maar we zullen eerst ingaan 
op het gebruik van gepolariseerde kernen 
als uitgangspunt voor het verkrijgen van 
nog lagere temperaturen, dat wil zeggen 
de kerndemagnetisatie. 
Gesteld dus dat polarisatie van Cu-kernen 
in een veld B; bij een begintemperatuur 
T; tot stand is gebracht. 
Voor B;=8 TT, I= 3,0 mK is =50% van 
de begin entropie R In (2/+1)=RlIn4 
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Fig. 1. Entropie, S, van Cu-kernen als 
functie van de temperatuur T. 

Het kernspinsysteem in veld B; kan wor- 
den voorgekoeld tot een temperatuur T; 
(bijvoorbeeld 15 mK voor verdunnings- 
koelmachines, 3 mK voor een PrNis- 
preparaat), zie pijl 1. Daarna kan door de- 
magnetisatie tot veld Bf een temperatuur 
Ty bereikt worden. 

Twee voorbeelden T;= 15 mK, B; =&mT 
en T;‚=3 mK, Bf =40 mT zijn vergeleken 
wat betreft de warmte, die het kernspin- 
systeem kan opnemen om tot 2 Te op te 
warmen (gestippeld oppervlak op loga- 
rithmische schaal = ÄQ = 5,5 uJ resp. 

z AQ = 78 uJ/mole), 


per mole, afgevoerd (R = gasconstante). 
Het voorkoelen tot temperatuur 7; is in 
het entropie-temperatuur-diagram van fi- 
guur 1 aangegeven door pijl 1. Wordt nu 
vervolgens het thermisch contact met de 
omgeving verbroken en het magneetveld 
verlaagd tot Be, dan spreekt men van 
adiabatische (isentrope) demagnetisatie, 
aangeduid door pijl 2 in figuur 1. 
Eenvoudigheidshalve nemen we aan dat, 
alhoewel Be SS B;, Be niet helemaal nul 
wordt. 

Omdat de demagnetisatie de bezettingen 
van de Zeeman-niveau'’s niet verandert, _ 
en dus de Boltzmann-factor uB/kgT in- 
variant laat, geldt B;/7; = B‚/Ts. De ener- 
gie die geabsorbeerd kan worden om het 
kernspin-systeem van 7e naar bijvoor- 
beeld 2 Te op te warmen bedraagt 


AQ = Je dQ = a TAS = 


3 Tr {S(2T) — S(T)} 


Voor B, =8T, Br =8 mT, 7; = 15 mK, 
zou als eindtemperatuur 74 = 0,015 mK 
verwacht worden en AQ = 5,5 uJ/mole, 
wat in figuur Ì schematisch is weergegeven 
door het gestippelde oppervlak. 

Een veel grotere koelcapaciteit bij de- 
zelfde temperatuur wordt verkregen door 
uit te gaan van een lagere 7; en te demag- 
netiseren tot een overeenkomstige hogere 
Be-waarde, in ons voorbeeld 7; = 3,0 mK 
en B; = 40 mT. Dit leidt tot dezelfde 
eindtemperatuur 7e = 0,015 mK, maar 
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de warmtecapaciteit tussen Tr en 27e be- 
draagt nu AQ = 78 uJ/mole, dat wil zeg- 
gen véél hoger dan voor 7; = 15 mK. Dit 
illustreert het belang van een aanzienlijke 
entropie-reductie (dus een lage uitgangs- 
temperatuur 7;) boven dat van het berei- 
ken van de laagst mogelijke eindtempera- 
tuur 7e. Dit argument wordt nog ver- 
sterkt omdat er, zelfs afgezien van onver- 
mijdelijke warmtelekken en energiedis- 
sipatie door wervelstromen bij magneet- 
veldvariatie, nog geen rekening is gehou- 
den met de invloed van de geleidings- 
elektronen in het Cu. Deze zijn verant- 
woordelijk voor a) een bijdrage tot de 
soortelijke warmte b) warmtegeleiding van 
het Cu naar de omgeving of omgekeerd c) 
kernspinrelaxatie. 

Het eerste is niet van groot belang, behalve 
bij relatief hoge temperaturen (7 > 10 
mK). De elektronische warmtegeleiding is 
essentieel voor wat betreft het voorkoelen 
van het kernpreparaat tot de temperatuur 
T; en het afvoeren van de magnetisatie- 
energie (= uB;). Bij temperatuur 7 zul- 
len de elektronen warmte aanvoeren, om- 
dat nagenoeg alle soorten warmtelekken 
primair in het elektronsysteem terechtko- 
men. Er zal in het algemeen een evenwicht 
optreden tussen de warmteoverdracht 
van de elektronen naar het kernspinsy- 
steem en de warmtetoevoer van buitenaf. 
De elektronen-temperatuur 7, zal dus ho- 
ger zijn dan Ts. De warmtetoevoer zal 
alleen door het warmtelek worden be- 
paald in dié experimenten waarin het er 
slechts om te doen is het afgekoelde kern- 
spinsysteem zelf te bestuderen. 

In dergelijke kerndemagnetisatie-experi- 
menten worden eindtemperaturen 7 be- 
reikt in het uK-gebied (7, >> Te, Te = 
10° K, Be = l mT). 

Anderzijds, indien het er om gaat (en dit 
is in de meeste experimenten het geval) om 
de kernkoelmethode te gebruiken om an- 
dere preparaten af te koelen, zal de na- 
druk niet zozeer liggen op een lage 7e 
maar vooral op optimalisering van het koel- 
vermogen. Dan zal men streven naar Ze 
z Te < l mK. Immers verdere verlaging 
van Te heeft voornamelijk tot gevolg dat 
de warmte-inhoud van het kernspinsys- 
teem vermindert. 

Het is dus voor beide soorten experimen- 
ten van belang de kernspinentropie zo 
laag mogelijk te krijgen. Daartoe zijn 
tweetraps-demagnetisatie-methoden ont- 
wikkeld. We geven eerst een voorbeeld 
van een tweetrapsmethode voor de studie 
van kerndemagnetisatie sec, die in Hel- 
sinki door Ehnholm et al. werd uitge- 
voerd.” 


Een eerste kerndemagnetisatietrap be- 
vindt zich in een magneetveld van & T en 
bestaat uit 10 mole geïsoleerde koperdra- 
den (ter vermijding van wervelstromen) 
van 0,5 mm g. Deze worden bovenaan 
verbonden, via een tin-warmteschakelaar, 
met een * He-* He-verdunningskoelma- 
chine, waarvan 7; = 9 — 10 mK. De Sn- 
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Fig. 2. Kryostaat voor tweetrapsdemag- 
netisatie van Cu-draden. De mengkamer 
van een > He-* He-koelmachine is via een 
warmteschakelaar verbonden met de eerste 
kerndemagnetisatie-trap. Deze is regel- 
recht verbonden met een tweede trap, die 
een lage elektrontemperatuur krijgt, zo- 
dat de kernspinrelaxatietijd zeer lang 
wordt. Onderin de kryostaat bevindt zich 
een “superconductive quantum inter- 
ference device” (squid), die de ac magne- 
tische susceptibiliteit van de Cu-kernen 
kan meten via een oppikspoel om de Cu- 
draden. 


warmteschakelaar zal in de supergelei- 
dende toestand geen warmte transporte- 
ren, maar door een klein magneetveld in 
de normale toestand gebracht worden. 

De elektron-warmtegeleiding van het Sn 
kan er dan voor zorgen dat de magneti- 
satiewarmte wordt afgevoerd. 

Vervolgens wordt het magneetveld ter 
plaatse van de Sn-schakelaar afgezet en 
dus het warmtecontact tussen verdun- 
ningskoelmachine en het koper verbroken. 
Na langzame (5 uur) demagnetisatie van 
de Cu-kernen tot B; = 0,1 T wordt aan- 
vankelijk een kernspintemperatuur van 
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zz 0,2 mK bereikt. 

De kernspins blijken de elektronspins niet 
verder te kunnen afkoelen dan tot een tem- 
peratuur T. = 0,7 mK, omdat er een 
warmtelek van 3 nW op de eerste demag- 
netisatietrap bestaat. De warmte uit wis- 
seling tussen kernspins en elektronen 
wordt voornamelijk bepaald door de kern- 
spinrelaxatietijd 7 volgens 77’, = 1 Ksec, 
in dit experiment 7 = 20 min. 

De tweede trap bestaat uit slechts 2 g Cu 
in een magneetveld van 7,3 T. Deze trap 
wordt voorgekoeld door de eerste trap 
tot een temperatuur van = l mK en ver- 
volgens gedemagnetiseerd tot Bs = 0,1 
mT. De eindtemperatuur van de kern- 
spins bedroeg circa 0,1 uK, terwijl de elek- 
trontemperatuur in de tweede trap onge- 
veer gelijk bleef aan die van de eerste trap, 
namelijk 0,25 mK. Deze waarde van 7e 
wordt bepaald door het warmtelek, waar- 
voor 0,3 nW werd gemeten. Uit de ex- 
perimenten is het verband tussen kern- 
spinentropie en de temperatuur af te lei- 
den (figuur 3). Dit is van belang voor de 
vraag of er een fasenovergang optreedt, bij- 
voorbeeld of ferromagnetische ordening 
plaats vindt. Voor dipolaire interacties 
tussen de kernmagnetische momenten van 
Cu berekent men een lokaal inwendig 
veld, Bioc = 0,34 mT. De relatie 74/7; = 
B‚/B; moet dan vervangen worden door 


T/T, =N(B? + Broc) (Bi? + Bioc’) > 
V(Be? + Bioc®)/B;?. Voor Be = 0 krijgt 


men de getrokken kromme in figuur 3; de 
experimentele uitkomst voor 74 is enigs- 
zins lager en kan wellicht verklaard wor- 
den door een kleine kernspinexchange 
wisselwerking. Er is in figuur 3 geen dui- 
delijke aanwijzing voor een fasenovergang 
te zien, maar aanvullende kernspin- 
susceptibiliteitsmetingen bij = 0,05 uK 
geven wel een indicatie voor kernspinor- 
dening. 


Koeling door middel van demagnetisatie 
van vergrote kernmagnetische momenten 
Tweetrapsdemagnetisatie kan ook worden 
geëffectueerd door in de eerste trap uit 

te gaan van zogenaamd vergrote kernmag- 
netische momenten (zie bijvoorbeeld ook 
NTvN A 43 (1977). In geschikte lege- 
ringen, met name PrCus en PrNis is er bij 
lage temperaturen geen elektronspin- 
magnetisme in eerste orde-benadering. In 
een sterk magneetveld kan echter wel een 
klein elektron-magnetisch moment ge- 
induceerd worden. In zo’n geval worden 
de magnetische momenten van de Pr-ker- 
nen (u = 4,1 Uy) aanzienlijk versterkt 
doordat een (relatief zwakke) polarisatie 
van de 4f elektronenschil optreedt: in 
een uitwendig veld is de Zeemansplitsing 
bijna 15 maal zo groot als die van 4 alleen. 
Bijgevolg is kernspinpolarisatie veel mak- 
kelijker en men kan de entropie van het 
Pr-kernspinsysteem dus drastisch omlaag- 
brengen met een relatief bescheiden 
waarde van B;/7;. Dit levert een uitste- 
kend uitgangspunt voor een verdere kern- 
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Fig. 3. Entropie S versus temperatuur T 
voor Cu-kernspins beneden 1 uK in uit- 
wendig veld nul. De cirkels zijn meetpun- 
ten, de getrokken kromme is de bere- 
kende entropie voor een dipolair veld 
Bjoe = 0,34 mT. 


demagnetisatie, zoals voor Cu in een 
tweede trap of voor een brute-force kern- 
polarisatie experiment, waarvan we hier- 
na ook een voorbeeld zullen geven. 

Wat de eerste trap, de PrNis-trap betreft, 
dit materiaal heeft in een sterk magneet- 
veld zo’n grote soortelijke warmte, dat er 
problemen ontstaan met de voorkoeling 
tot de start-temperatuur 7; voor adiaba- 
tische demagnetisatie. Dat wil zeggen de 
3 He-* He-koelmachine wordt bij de voor- 
koeling dermate belast, dat 7; aanzien- 
lijk hoger dan 10 mK uitvalt, bijvoorbeeld 
20 — 25 mK. Niettemin kan = 75% van de 
entropie worden afgevoerd in een veld 
van =6 T. 

Bij demagnetisatie van PrNis zal de rela- 
tie Bi/7; = B‚/Ts bij ongeveer Te = 1 mK 
zijn geldigheid verliezen, omdat in dit 
materiaal indirecte kernspin-interacties 
tot een kernspinordening leiden bij onge- 
veer 0,5 mK. 

Een opstelling, die in hiet Kamerlingh On- 
nes Laboratorium volgens deze methode 
is gebouwd, werd al eerder in dit tijd- 
schrift beschreven (A 73, 1977). 

Van overeenkomstige apparatuur in de 
Kernforschungsanlage Jülich geeft figuur 
4 een overzicht.® 

Er zijn twee magneetvelden voor de beide 
demagnetisatie-trappen en voor het mon- 
teren van supergeleidende schakelaars 
zijn twee ‘veldvrije’ ruimten nodig. Im- 
mers, wil de schakelaar in de warmte- 
isolerende, dus supergeleidende toestand 
zijn, dan moet voor deze het veld B = 0 
of in elk geval B < B, zijn, waar B, het 
kritische magneetveld voor de verstoring 
van de supergeleidende toestand is. Ver- 
der is er ook nog experimenteerruimte 
gereserveerd voor onderzoek bij ultralage 
temperaturen, zoals bijvoorbeeld het zoe- 


ken naar mogelijke supergeleiding van me- 
talen met een laag sprongpunt. In het 


bovenste magneetveld bevindt zich PrNis 
dat tot 2,8 mK afgekoeld wordt door de- 
magnetisatie van de Pr-kernen. De tweede 
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Fig. 4. Tweetrapsdemagnetisatie-appara- 
tuur (KFA-Jülich), gebaseerd op kernde- 
magnetisatie van vergrote kern-magne- 
tische momenten in PrNis. 

M is de mengkamer van een > He-* He- 
koelmachine, Al zijn supergeleidende alu- 
minium schakelaars, CTh is de centrale 
thermische verbinding met de beneden- 
waartse delen van de apparatuur, ThPr 
is de thermische doorverbinding met het 
PrNis. | 
Al 2 is een switch naar het Cu in de 
tweede demagnetisatietrap, via een ther- 
mische verbinding Th. E is een experi- 
mentele ruimte voor metingen beneden 

1 mK. 


trap kan worden gekoeld tot 5,5 mK, dat 
wil zeggen er bestaat een flinke tempera- 
tuur-gradiënt tussen de twee koeltrappen. 
(Indien zij voor de demagnetisatie meer 
tijd genomen zouden hebben, zou de tem- 
peratuur van de tweede trap nog verder 
verlaagd zijn.) De tweede trap, bestaande 
uit 10 mole Cu heeft dus B, =8T, 7; = 
5,5 mK, zodat circa 20% van de Cu-kern- 
spinentropie afgevoerd wordt. Vanuit 
deze condities leidt demagnetisatie tot 
B; =0,28 T in het Cu tot een tempera- 
tuur Te = 0,2 mK. Door verdere vermin- 
dering van B; kan Tr omlaag gebracht 
worden (figuur 5). Pobell ef al. hebben 
met deze apparatuur een laagste gelei- 
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Fig. 5. Mlustratie van het lineaire verband 
tussen magneetveld B en temperatuur T 
tijdens de demagnetisatie van Cu-kernen. 


dingselektrontemperatuur van het Cu ge- 
meten van 48 uK. Dit maakt het moge- 
lijk andere preparaten tot ver beneden 

l mK te koelen. De bijbehorende kern- 
spintemperatuur werd geschat op = 5 uk. 


Enige toepassingen 

Superfluide 3 He 

De betrekkelijk grote verspreiding van 
kerndemagnetisatie-opstellingen over de 


wereld (V.S, Japan, W-Duitsland, Frank- 


rijk, Finland o.a.) is vooral gestimuleerd 
door de wens om onderzoek aan de super- 
fluïde fasen van * He te kunnen doen. Het 
is binnen dit bestek niet mogelijk de re- 
sultaten daarvan samen te vatten, zodat 
we ons beperken tot een voorbeeld. 
We kiezen een tamelijk simpel voorbeeld, 
waarin een centrale rol gespeeld wordt 
door het twee-fluida-model, dat elders in 
dit nummer is besproken. Het is bekend 
dat de superfluïditeit van * He zich op 
een directe manier manifesteert door vis- 
cositeitsmetingen met behulp van een os- 
cillerende draaiende schijf, die opgehan- 
gen is aan een torsie-draad. Andronikash- 
vili toonde voor het eerst aan dat de tor- 
sie-oscillatiefrequentie van de schijf op 
markante wijze met de temperatuur ver- 
andert, als de fasenovergang (À — punt) 
wordt gepasseerd. Voor > He is het ex- 
periment veel moeilijker, omdat de over- 
gangstemperatuur zo laag is, namelijk tus- 
sen l en 2,6 mK, afhankelijk van de druk. 
Onlangs is het aan Archi, Alvesalo, Reppy 
en Richardson (Cornell) gelukt om in 
een kleine cel (afmetingen 0,1 x 4,2 mm) 
veranderingen van de torsie-trillingsfre- 
quentie te meten met een nauwkeurig- 
174 





03 04 os 06 07 08 og Lo 


T/ Te 
Fig. 6. Niet-superfluide (normale) fractie 
P/P van vloeibaar > He in de superfluide 
B-fase. 
De getrokken lijn is de theoretische frac- 
tie, berekend naar analogie met de BCS- 
theorie voor de supergeleiding. 


heid van 1 op 105. De resultaten kunnen 
direct worden omgezet (figuur 6) in een 
verhouding van de dichtheid van de niet- 
superfluïde (dus normale) dichtheid op, 
tot de totale dichtheid van 3 He, p, ter- 
wijl de resterende dichtheid p, =p — On 
die van de superfluïde component is. 


Vast 3 He 
Al sinds vele jaren zijn pogingen onder- 
nomen om vast te stellen of er een mag- 


netische fasenovergang in vast * He optreedt. 


In feite hebben juist die experimenten ge- 
leid tot de ontdekking van de super- 
fluïde fasen van vloeibaar 3 He. Immers, 
zo is later gebleken, bij de smeltdruk van 
3 He treedt de superfluïde overgang in 

de vloeibare fase op bij een aanzienlijk 
hogere temperatuur (2,6 mK) dan die 

van de magnetische overgang in de vaste 
fase, In = 1,1 mK. 

Dit laatste is komen vast te staan in zeer 
recente experimenten door Osheroff et al. 
(Bell Labs.)’. Hij maakt gebruik van kern- 
demagnetisatie van Cu om vloeibaar * He 
af te koelen, dat daarna door compressie 
in de vaste fase wordt overgebracht. Bij 
temperaturen beneden Zw, blijkt de kern- 
resonantiefrequentie van * He een opmer- 
kelijk verloop te hebben als functie van 
het uitwendig magneetveld. Dit gedrag 
kan verklaard worden door uit te gaan 
van de onderstelling dat er een exchange- 
wisselwerking tussen de kernspins bestaat, 
die aanleiding geeft tot antiferromagne- 
tische subrooster-magnetisatie voor 7 < 
Tn- In figuur 7 is het n.m.r. resonantie- 
spectrum te zien bij 7'= 0,487 mK. Hier- 
uit leiden Osheroff et al. af, dat telkens 
een tweetal ferromagnetische gekoppelde 
lagen met onderling tegengestelde spin- 
richting elkaar afwisselen. Zij onderstel- 
len dat er domeinen ontstaan, waarin de 
magnetisatie een hoek 0 maakt met het 
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Fig. 7. Antiferromagnetische kernspin- 
resonantie in vast > He bij een tempera- 
tuur T = 0,487 mK, A cos? 0 = 0,004, 


| 0:cos?0 = 0,027. 


uitwendige veld B. 

De antiferromagnetische kernresonantie- 
frequentie wordt bepaald door de for- 
mule: 


wet [(Y2B? +5) + B? — wi)? 

+4 VB  w, cos20}7 ] 
hetgeen voor cos = 0 (dus 9 = 90°) over- 
gaat in w= YB en w = wo (rechte lijn 
onder 45° met de assen, respectievelijk 
horizontale lijn in figuur 7). Voor twee 
domeinen met kleine cos6, zijn de experi- 
mentele uitkomsten in figuur 7 door cir- 


kels en driehoeken uitgezet. De nulveld- 
frequentie, geëxtrapoleerd naar tempera- 


tuur 7 =0, bedraagt vo = 825 kHz. Deze 


waarde kan worden verklaard door het 
anisotropieveld te berekenen, dat ontstaat 
door dipolaire koppeling van de kernspins, 
indien deze ordenen volgens de in figuur 8 
geschetste magnetische structuur. Dit 
veld, afhankelijk van de richting van de 
kernspins, bedraagt maximaal 25 mT en 
is dus zeer veel kleiner dan het exchange- 
veld (= 16 T), dat door plaatsruil van de 
helium-atomen ontstaat. | 


Gepolariseerd * He 

Een interessant voorbeeld van brute-force 
polarisatie van atoomkernen wordt ge- 
geven door recente experimenten met vast 
en vloeibaar > He. Vast He kan in principe 
in een magneetveld gepolariseerd worden 


Fig. 8. Magnetische structuur van vast 
3 He voor T< Ty = ll mk. 
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bij temperaturen kBT >= uB (u/kn = 0,8 
mK/Tesla), maar het is moeilijk het vaste 
3 He te koelen vanwege zijn slechte warmte- 
geleiding. Daarom gebruikt men de tech- 
niek van de compressiekoeling die daarop 
berust dat vloeibaar * He beneden onge- 
veer 0,3 K blijkt te gaan afkoelen bij com- 


pressie, waarbij vloeibaar in vast * He wordt 


omgezet. Door deze koelprocedure toe 

te passen op vloeibaar > He in een magneet- 
veld, kan 75 — 80% kernpolarisatie in 
vast He worden verkregen. Vloeibaar 

3 He zelf kan niet op eenvoudige wijze in 
behoorlijke mate worden gepolariseerd, 
omdat het een Fermi-vloeistof is. Dat wil 
zeggen, volgens de Fermi-Dirac statistiek 
van de * He-atomen met halftallige kern- 
spin bedraagt de polarisatiegraad van een 
ontaard Fermi-gas ongeveer uB/kaTr, 
voor temperaturen 7 & Tr. Voor vloei- 
baar 3 He geldt Tr > 180 mK. Voor een 
magneetveld B = 8T zal uUB/kB Tr = 0,03. 
Castaing en Nozières hebben voorgesteld 
3 He vloeistof te polariseren uitgaande van 
sterk gepolariseerd (> 509%) vast 3 He. 
Door snelle omzetting van de vaste naar 
de vloeibare fase door decompressie zou 
wellicht de polarisatie voldoende lang be- 
houden kunnen blijven om er experimen- 
ten mee te doen. Na enige tijd zal het 
evenwicht tussen de spin-op en spin-neer 
componenten zich opnieuw instellen vol- 
gens Pz uB/kaTr = 0,03. 

Het is inderdaad gelukt, onder andere door 
groepen in Grenoble en Kopenhagen? , om 
aan te tonen dat de polarisatie van vast 

3 He gedurende enkele honderden secon- 
den blijft bestaan bij het smelten. Gevon- 
den werd bij 7,2 T een polarisatie in de 
vloeistof van 15 — 20%. Hoewel er dus bij 
het smelten polarisatie verloren ging, blijkt 
deze minstens 5 maal zo groot als de 
evenwichtspolarisatie. In figuur 9 wordt 
getoond hoe de relaxatietijd van de polari- 
satie als functie van de druk verandert. De 
temperatuur kan in dat experiment niet 
nauwkeurig worden bepaald, vermoede- 
lijk = 0,3 K. In principe zal de relaxatie- 
tijd van de kernspinpolarisatie in de vloei- 


Fig. 9. Relaxatietijd 7 van spin-gepolari- 
seerd vloeibaar > He in magneetveld van 
2,7 Ten 2,1 T bij een temperatuur van 
ongeveer 0,3 K. 
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Fig. 10. “Brute-force”-polarisatie van 

35 Nb-kernen in Pt in een uitwendig mag- 
neetveld van 6 T. De polarisatie wordt ge- 
meten door middel van de y-anisotropie 
W(0) van de °° N-kernen (verticale schaal), 
als functie van de reciproke temperatuur. 
Deze laatste werd gemeten door middel 
van een “y-radioactieve °° Co-thermo- 
meter, die op zijn beurt geijkt was door 
middel van Pt-NMR-thermometrie. De ge- 
trokken kromme is berekend op basis van 
een aangenomen elektronische afscher- 
ming van het magneetveld (Knight shift) 
van 7,4% ter plaatse van de Nb-kernen. 


stof toenemen bij verdere afkoeling vol- 
gensTal/T°. 

Wellicht kunnen de depolarisatie-effecten 
bij het smelten onderdrukt worden en kun- 
nen met gepolariseerd * He interessante 
proeven worden gedaan. Immers, ge polari- 
seerde * He atomen hebben, vanwege het 
Pauli-principe, een andere wisselwerkings- 
energie dan ongepolariseerd 3 He. 

Het is ook interessant om na te gaan in 
hoeverre dit gepolariseerd * He nog super- 
fluïde eigenschappen blijft houden. Mo- 
menteel wordt door G. Frossati in Leiden 


gewerkt aan de opbouw van een opstel- 


ling voor metingen aan spin-gepolariseerd 
vloeibaar * He. 


Brute-force polarisatie van atoomkernen 
Kerndemagnetisatie van ‘vergrote’ kern- 
magnetische momenten tot in het milli- 
Kelvingebied kan gebruikt worden voor 
afkoeling van kernspins in een sterk mag- 
neetveld, dus voor kernspinpolarisatie. 
Ingeval het afgekoelde preparaat (meestal 
metallisch) radioactieve kernen bevat, zal 
de polarisatie daarvan een anisotropie in 
de richtingsverdeling van de uitgezonden 
gammastraling tot gevolg hebben. Deze 
anisotropie is een maat voor de bereikte 
polarisatiegraad. 

Figuur 10 geeft een resultaat te zien van 


een experiment® van Hunik et al., waarbij 
radioactieve ° Nb kernen werden gepola- 
riseerd in een veld van 6 T; de afkoeling 
werd verkregen door kerndemagnetisatie 
van PrCug. Een probleem bij metingen in 
hoge magneetvelden is: hoe bepaalt men 
de temperatuur? In het voorbeeld van fi- 
guur 10 werd een simultane meting van 
de y-anisotropie van 60 Co in een Co-één- 
kristal uitgevoerd. Deze werd op zijn beurt 
in een laag veld gecalibreerd door middel 
van kernresonantie aan Pt, waarbij zowel 
de sterkte van het resonantiesignaal als 

de kernspin-relaxatietijd evenredig is met 
de reciproke temperatuur. 

De bekende veldafhankelijkheid van de 

60 Co-thermometer maakt het mogelijk 


de lage-veld-calibratie op de hoge-veld- 


metingen toe te passen. We merken op 
dat n.m.r. metingen ook in hoge velden 
mogelijk zijn, maar dit vereist een hoge 
veldhomogeniteit, dat wil zeggen een 
kostbare magneet. 

Uit de bovengenoemde metingen kon wor- 
den afgeleid dat het magneetveld ter plaat- 
se van de Nb-kernen in platina in aanzien- 
lijke mate (> 7%) door de geleidingselek- 
tronen in Pt wordt afgeschermd. 

Het is ook mogelijk om kernspins van sta- 
biele isotopen te polariseren en te laten 
wisselwerken met een bundel gepolari- 
seerde thermische neutronen. In het 
E.C.N. te Petten wordt een opstelling 
gebouwd, waarin demagnetisatie van PrNís 
wordt gecombineerd met brute-force kern- 
spin-polarisatie in sterke velden (> 7 T). 


Conclusie 

In het voorafgaande is besproken: 

i) het twee-fluïda model toegepast op de 
Fermi-vloeistof > He, ii) antiferromagne- 
tische resonantie van kernspins in vast * He, 
iii) magnetische relaxatie van kernspins 
in een Fermi-vloeistof en iv) ontwikke- 
ling van kerndemagnetisatie technieken 
voor kernfysisch gerichte toepassingen. 
Uit deze voorbeelden, ontleend aan re- 
cente publicaties, mag worden afgeleid dat 
de door Gorter aangedragen ideeën ook 
nu nog volop doorwerken in verschillende 
fysische gebieden en dat de door hem 
voorgestelde methode van koeling tot ul- 
tralage temperaturen velerlei toepassingen 
vindt. 
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